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RESUMEN 
  
En la presente Tesis Doctoral se han utilizado dos procesos de plasma frio, plasma 
de baja presión (LPP) y plasma atmosférico por antorcha (APPT), con el fin de resolver 
los problemas fundamentales de los de materiales compuestos de matriz polimérica 
reforzados con fibras naturales: la débil interfase entre refuerzo y matriz producida por la 
mala adhesión entre fibras naturales y matrices poliméricas y el biodeterioro causado por 
la acción de microorganismos inherentes a las fibras naturales. 
Para ello, se seleccionaron diferentes tipos de fibras naturales y diferentes matrices 
termoplásticas, entre las que se incluyen polímeros convencionales y biopolímeros, y se 
optimizaron, en primer lugar, los parámetros de cada tratamiento de plasma. 
Posteriormente, se evaluó el efecto de los mismos sobre las siguientes propiedades:  
- Adhesión entre fibra y matriz, mediante microscopía electrónica de barrido, 
ensayos de pelado y ensayos de pull-out. 
 - Propiedades mecánicas de los materiales compuestos finales, a partir de ensayos 
de tracción y de flexión en tres puntos. 
 - Durabilidad, realizando medidas de absorción de agua y analizando la evolución 
de propiedades térmicas y mecánicas. 
 - Procesos de descomposición de los materiales, calculando la energía del proceso 
a partir de análisis termogravimétricos y estimando el tiempo de vida. 
 - Biodegradación de los materiales, mediante el ensayo “soil burial”. 
- Biodeterioro causado por la presencia de microorganismos, analizando el carácter 
biocida de los tratamientos de plasma. 
Los resultados obtenidos demuestran que la elección del tratamiento es adecuada 
ya que se observa una mejora en la adhesión entre fibra y matriz que, a su vez, repercute 
en un incremento de las propiedades mecánicas, una menor absorción de agua por parte de 
los materiales compuestos y una reducción considerable de los microorganismos pre-
existentes en las fibras naturales. 
  
 
 
 v 
 
 
ABSTRACT 
In the present PhD Thesis it have been used two cold plasma treatments, low 
pressure plasma (LPP) and atmospheric pressure plasma torch (APPT), with the aim of 
resolving the main problems of natural fibers reinforced polymeric composites (NFRP): 
the weak interface between reinforcement and matrix, due to the poor adhesion between 
natural fibres and polymeric matrices, and the bio-deterioration caused by the action of the 
microorganism innate to the natural fibers.  
Different types of natural fibers and thermoplastic matrices were selected such as 
conventional polymers and biopolymers. First of all, parameters of each plasma treatment 
were optimized. Afterwards, their effect was evaluated over the following properties:  
- Fibre-matrix adhesion, through scanning electron microscopy, peel-out tests and 
pull-out tests.  
 - Mechanic properties of the final composites, by tensile and three point bending 
tests.  
 - Durability, by water absorption measurements and analyzing the evolution of 
both thermal and mechanical properties.  
 - Decomposition processes of all materials by calculating the process energy 
through thermogravimetric analysis and estimating time to failure. 
 - Biodegradation of the materials by soil burial test.  
- Biodeterioration caused by the presence of microorganism, by analyzing the 
biocide character of plasma treatments.  
The obtained results show that the treatment selection is suitable due to a better 
adhesion between fiber and matrix, which involves mechanical properties improvement, 
less water absorption and a reduction on the microorganism innate to the natural fibres. 
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Capítulo 1:  
ANTECEDENTES Y OBJETIVOS 
1.1. ANTECEDENTES 
Los materiales compuestos de matriz polimérica se posicionan, desde hace décadas, como 
una excelente alternativa frente a materiales de gran resistencia, como puedan ser los metales, 
pero que, debido a su elevado peso, no pueden ser empleados en determinadas aplicaciones en 
las que la ligereza del material juega un papel primordial, como lo es, por ejemplo, en la 
industria del transporte. El empleo de polímeros termoplásticos, en lugar de termoestables, como 
matriz de los materiales compuestos, ha ido ganando importancia debido a su capacidad de 
conformarse repetidas veces mediante la fusión de los mismos [1], por lo que las posibilidades 
de fabricación aumentan y el coste de procesado disminuye. A esto se une el carácter reciclable 
de muchos termoplásticos [2], como las poliolefinas, y la mejora de sus propiedades mecánicas 
cuando son reforzados con fibras sintéticas, principalmente fibra de vidrio y fibra de carbono 
[3,4]. El afán de conseguir materiales ligeros, con buenas propiedades mecánicas y que a su vez 
fueran respetuosos con el medio ambiente, hizo que las fibras naturales se consideraran una 
excelente opción como refuerzo de materiales compuestos poliméricos. 
Los beneficios que aportan las fibras naturales son el bajo coste y la elevada 
disponibilidad, a lo que se suman unas excelentes propiedades mecánicas, baja densidad y su 
carácter biodegradable [5,6]. Entre las propiedades mecánicas destacan la rigidez, tenacidad y la 
elevada deformación que admiten. También presentan buenas propiedades térmicas y reducen las 
irritaciones en la piel y respiratorias que ocasionalmente pueden producir las fibras sintéticas [7]. 
En determinadas aplicaciones, la fibra de vidrio podría ser sustituida por fibras celulósicas de 
altas prestaciones, ya que las propiedades específicas en ambos casos son muy similares [8,9]. 
Por lo tanto, en los últimos años se han desarrollado numerosos estudios sobre las propiedades, 
ventajas e inconvenientes de los materiales compuestos reforzados con fibras naturales, así como 
sus aplicaciones [10–17].  
Por otro lado, para poder ampliar el rango de aplicación de este tipo de materiales, es 
necesario conocer y resolver los inconvenientes que presentan. El problema principal es la débil 
interacción existente entre la matriz polimérica, de carácter hidrófobo, y el refuerzo de fibras 
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naturales, muy hidrofílicas, con una elevada tendencia a la absorción de agua, lo que da lugar a 
materiales con una baja resistencia frente a la humedad. Esta incompatibilidad entre fibra y 
matriz es la causa principal de la pobre adhesión existente entre ambas y causante, por tanto,  de 
una transferencia de esfuerzos poco efectiva [18]. Un mal mojado de las fibras por parte del 
polímero, dificulta una dispersión homogénea de las fibras en la matriz [19]. Conseguir un 
mojado efectivo de las fibras por parte de la matriz es fundamental para conseguir una fuerte 
adhesión interfacial y evitar, por lo tanto, tensiones internas [20], porosidad y degradación 
ambiental del material compuesto final [21]. 
Hay que tener en cuenta también otras limitaciones como la baja resistencia al fuego y las 
temperaturas de procesado del material compuesto, ya que la mayoría de las fibras naturales se 
degradan por encima de los 200 o 250ºC [22,23]. 
El otro gran problema que hay que solventar es el deterioro de estos materiales debido a 
la contaminación biológica. Por un lado, producida por microorganismos presentes en las propias 
fibras naturales y por otro, la causada por el ataque de microorganismos externos capaces de 
descomponer los principales componentes de las fibras naturales, celulosa, hemicelulosa y 
lignina [24]. 
La mayoría de las investigaciones se han centrado en mejorar la interfase fibra-matriz 
mediante tratamientos superficiales sobre las fibras naturales, tratando de reducir su carácter 
hidrofílico para conseguir una buena unión química con el polímero o aumentando su rugosidad 
superficial para favorecer el anclaje mecánico [25]. En este esfuerzo por mejorar la unión fibra 
matriz, se ha recurrido, principalmente, a tratamientos químicos sobre las fibras naturales, siendo 
los más comunes los tratamientos alcalinos, con silanos o una combinación de ambos [26–37]. 
En menor medida también se han utilizado sobre diferentes fibras naturales otros tratamientos 
químicos como agentes de acoplamiento de ácido maleico, tratamientos con permanganato, 
peróxidos o isocianatos, o acetilación y benzoilación, entre otros [38–40]. El empleo de 
tratamientos físico-químicos, como las fuentes de plasma, también ha demostrado tener un efecto 
positivo en la unión fibra-matriz. Los tratamientos de plasma utilizados hasta el momento son 
principalmente de descarga corona a presión atmosférica [41–44] o tratamientos de baja presión 
tanto a baja frecuencia como en el rango de la radiofrecuencia [45]. 
Los tratamientos de plasma son una atractiva alternativa a los tratamientos químicos, 
dado que son procesos rápidos, en algunos casos automatizables, secos, sin residuos tóxicos ni 
químicos y que sólo afectan a la superficie de los materiales sin afectar a las propiedades 
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intrínsecas del material [46,47]. De esta manera, es posible conseguir un material respetuoso con 
el medio ambiente desde la obtención de las materias primas (fibras naturales y polímeros 
biobasados), hasta el final de su vida útil (materiales biodegradables o reciclables) pasando por el 
proceso de fabricación. 
El empleo de biopolímeros ha aumentado mucho en diferentes sectores para evitar el 
enorme incremento de deshechos plásticos y facilitar su reciclado junto con materia orgánica u 
obtener directamente materiales 100% biodegradables. En el caso que nos ocupa, son una buena 
opción como matrices de los materiales compuestos reforzados con fibras naturales y así poder 
obtener materiales medioambientalmente sostenibles. En esta Tesis, se han empleado dos 
bioplásticos diferentes, polietileno verde de baja densidad, el cual proviene de una fuente 
renovable pero no es biodegradable (GPE) y polibutilén succinato, de origen fósil pero 100% 
biodegradable (PBS). 
1.2. OBJETIVOS Y MOTIVACIÓN DE LA TÉSIS 
El objetivo global de la presente Tesis Doctoral es solventar con un único tratamiento los 
dos principales problemas inherentes al empleo de fibras naturales como refuerzo de materiales 
compuestos de matriz polimérica, la débil interfase fibra-matriz y el deterioro del material 
debido a microorganismos presentes en las fibras. Para ello, se emplearán dos tratamientos de 
plasma dependiendo del tipo de fibra empleada, plasma de baja presión (LPP) en fibras cortas de 
lino y coco y plasma atmosférico por antorcha (APPT) sobre un tejido unidireccional de lino. 
Con esto, se pretende conseguir materiales compuestos respetuosos con el medio ambiente en 
todas las fases de su ciclo de vida, con buenas propiedades mecánicas y cuya fabricación sea lo 
más rápida y sencilla posible. 
En el proceso para alcanzar este objetivo principal se establecieron una serie de etapas u 
objetivos parciales que se resumen a continuación: 
- Optimizar el contenido de fibra adecuado como refuerzo de materiales compuestos, 
así como la longitud de la misma. 
-  Realizar un estudio de la influencia de la composición principal de diferentes tipos de 
fibras naturales en las propiedades mecánicas y en la durabilidad de los composites. 
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- Optimizar los parámetros de los tratamientos de plasma de modo que se obtengan los 
máximos beneficios sin comprometer la integridad de las fibras. 
- Estudiar el efecto de los tratamientos de plasma en las propiedades finales de los 
materiales compuestos (mecánicas, térmicas y resistencia a la humedad) analizando 
las modificaciones químicas superficiales que puedan sufrir las fibras tras los 
tratamientos. 
- Realizar una estimación del tiempo de vida de los materiales compuestos reforzados 
con fibras naturales a partir de sus cinéticas de reacción en el proceso de 
descomposición, analizando el efecto del tratamiento de plasma y del tipo de fibra. 
- Estudiar el efecto del tratamiento de plasma APPT en la adhesión entre las fibras de 
lino y diferentes matrices poliméricas, sintéticas y biopolímeros, así como las 
propiedades finales de los composites y su durabilidad. 
- Estudiar la biodegradabilidad de los materiales compuestos y la influencia que tiene 
el tipo de fibra y los tratamientos de plasma en ella. 
- Analizar el efecto de los tratamientos de plasma en el biodeterioro de las fibras 
naturales y de los composites, debido a la presencia de microorganismos. 
Ante la cantidad de variables que se pretenden abarcar en la presente Tesis, durante su 
desarrollo se irán seleccionando los parámetros, materiales y tratamientos que proporcionen 
mejores resultados para pasar a la siguiente etapa, según el esquema mostrado en la Figura 1.1. 
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Figura 1.1: Esquema del proceso de trabajo 
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Capítulo 2:  
INTRODUCCIÓN 
2.1. INTRODUCCIÓN A LOS MATERIALES COMPUESTOS 
La mayoría de las aplicaciones actuales requieren materiales con una combinación de 
propiedades que difícilmente se puede alcanzar si únicamente se recurre a los materiales 
tradicionales, ya sean metales, cerámicos o polímeros. Esta necesidad encontró su solución en 
los materiales compuestos, de manera que mediante la unión de dos o más materiales de 
diferente naturaleza se consigue un nuevo material cuyo conjunto de prestaciones a nivel 
macroscópico sea superior al de sus componentes por separado. Se trata, por tanto, de un 
material multifase que conserva una proporción significativa de las propiedades de las fases 
constituyentes de manera que presente la mejor combinación posible.  
Los materiales compuestos constan de una o varias fases dispersas, denominadas 
refuerzos, distribuidas en el seno de una fase continua denominada matriz. La función principal 
de la matriz es mantener la unión adecuada del material y favorecer una buena transmisión de 
esfuerzos desde la matriz al refuerzo del material. Esta transmisión de esfuerzos depende 
principalmente de la calidad de la interfase o zona de contacto entre refuerzo y matriz [1]. 
A la hora de diseñar un material compuesto es fundamental tener en cuenta la naturaleza 
y propiedades tanto de la matriz como del refuerzo, la geometría, tamaño, orientación, 
concentración y disposición del refuerzo en la matriz y la unión en la interfase de ambos 
constituyentes.  
El mercado y el desarrollo de nuevos materiales compuestos están en continua expansión 
centrando sus principales aplicaciones en el sector aeronáutico y aeroespacial [2], la industria del 
transporte en general, el sector energético y la construcción. Otros sectores de destino de los 
materiales compuestos son la industria del deporte u ocio, envasado, medioambiente y reciclaje y 
tecnologías de la información. 
Una de las principales mejoras que se pueden obtener con este tipo de materiales es la 
capacidad de conseguir materiales más ligeros con buenas prestaciones mecánicas. Este objetivo 
se puede alcanzar mediante la combinación de matrices poliméricas reforzadas con diferentes 
tipos de fibras, ya sean sintéticas o naturales, como las empleadas en este trabajo. Si a su vez, se 
consigue que el impacto medioambiental se reduzca a través del empleo de materiales reciclables 
o biodegradables, el resultado es un material de elevadas prestaciones respetuoso con el medio 
ambiente. 
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Una clasificación globalmente utilizada de los materiales compuestos es la que se centra 
en el tipo de refuerzo, aunque también se pueden diferenciar atendiendo a la naturaleza de la 
matriz. 
 
Figura 2.1: Clasificación de los materiales compuestos 
2.1.1. TIPOS DE REFUERZO 
Tal y como se muestra en la Figura 2.1, los principales tipos de refuerzos que se suelen 
emplear en los materiales compuestos se dividen en partículas, de diferentes tamaños (micro, 
nano, etc.), fibras, sintéticas (fibras de vidrio o de carbono) o naturales (lino, yute, cáñamo, etc.) 
y refuerzos de carácter estructural, empleando por ejemplo tejidos con las fibras orientadas en 
distintas direcciones. 
Los composites reforzados con partículas se subdividen a su vez en reforzados con 
partículas grandes y materiales consolidados por dispersión. La principal diferencia entre ambos 
radica en el nivel de interacción matriz-partícula. Las interacciones entre matriz y partículas 
grandes no se pueden describir a nivel atómico o molecular, sino mediante la mecánica continua 
al transferir a las partículas parte de la carga que soporta el material. Las partículas de los 
materiales consolidados por dispersión son, por lo general, mucho más pequeñas. En este caso es 
la matriz la que soporta casi la totalidad de la carga y las partículas actúan como inhibidoras del 
desplazamiento de dislocaciones, en el caso de materiales metálicos, aumentando así, el límite 
elástico, la resistencia a tracción y la dureza [3]. 
Desde un punto de vista tecnológico, los materiales compuestos con fases dispersas en 
forma de fibras son uno de los grupos más importantes. Este tipo de refuerzo aúna elevada 
resistencia y rigidez con una baja densidad. Las fibras pueden ser largas o cortas, orientadas, 
tejidas o dispuestas al azar y fibras sintéticas (vidrio, carbono, aramida) o naturales 
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(principalmente vegetales) [4]. Estas últimas son las que se han empleado en esta Tesis y de las 
que se hará una descripción más adelante. 
Por último, los materiales laminados o tipo sándwich son los más empleados cuando los 
requisitos estructurales son muy exigentes. Los materiales laminados están formados por láminas 
o paneles con una dirección preferente las cuales se apilan y se unen entre si modificando la 
orientación de esa dirección preferente para obtener un material compuesto con elevada 
resistencia en varias direcciones del plano bidimensional. Las estructuras tipo sándwich están 
formados por dos láminas externas fuertes separadas por una o varias capas de material menos 
denso de baja rigidez y baja resistencia. La mayor parte de la carga es absorbida por las capas 
externas mientras que la función del núcleo consiste en resistir la deformación perpendicular al 
plano de las caras externas y contribuir en la resistencia a cizalla a lo largo de los planos 
perpendiculares a las caras externas. 
2.1.2. MATRICES 
En cuanto a los tipos de matrices que se pueden emplear se encuentran materiales 
compuestos de matriz metálica, cerámica o polimérica. 
La mayoría de los materiales compuestos de uso industrial se basan en matrices 
poliméricas (PMC’s). En ellos es, además, en los que las mejoras debidas a la introducción de un 
refuerzo son más pronunciadas.  
Los polímeros son muy empleados como matriz de materiales compuestos debido a su 
facilidad de procesado, baja densidad y buenas propiedades dieléctricas. De los tres tipos de 
polímeros existentes (termoplásticos, termoestables y elastómeros) lo más empleados como 
matrices de materiales compuestos son los termoestables, principalmente resinas epoxi y 
poliésteres y los termoplásticos, donde la variedad de matrices es mayor, destacando el empleo  
de poliolefinas, las cuales se han empleado en este trabajo.  
En los materiales compuestos de matriz polimérica también se pueden usar partículas 
como refuerzo, tanto de tamaño micro como nano-métricas. El tipo de partículas empleadas 
dependerá de la propiedad que se quiera cambiar. En ambos casos hay que tener en cuenta el 
proceso de mezclado y la estabilidad de la suspensión conseguida fundamentalmente con los 
refuerzos nano-métricos, ya que la presencia de aglomerados disminuye considerablemente 
cualquier propiedad. 
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Dentro de la gran familia de los polímeros podemos encontrar los biopolímeros, 
denominados así aquellos polímeros que o bien son biodegradables o bien proceden de recursos 
renovables en lugar de la industria petroquímica. Este tipo de materiales han sido empleados 
también en el desarrollo de esta Tesis y cuyos conceptos generales, formulaciones y aplicaciones 
se describirán en este capítulo. 
2.2. FIBRAS NATURALES 
2.2.1. INTRODUCCIÓN 
El empleo de fibras naturales derivadas de las plantas como refuerzo de estructuras 
formadas por distintos materiales se ha llevado a cabo con éxito por múltiples civilizaciones a lo 
largo de la historia para mejorar la resistencia, rigidez y resistencia al impacto de determinados 
materiales. Sin embargo, desde hace tres décadas ha resurgido este interés en las fibras naturales 
centrándose su aplicación en el refuerzo de materiales compuestos de matriz polimérica. 
Los principales factores que han desencadenado recientemente el interés en este tipo de 
materiales son reducir la cantidad de materiales basados en la industria petroquímica, impulsar 
las economías rurales y ser más respetuosos con el medio ambiente a la hora de gestionar los 
residuos generados al final de la vida en servicio de los materiales. Su elevada disponibilidad, 
bajo coste, buenas propiedades mecánicas y baja densidad complementan sus prestaciones para 
posicionarse como alternativa a las fibras sintéticas de carbono o vidrio. Sin embargo, 
comparando unas y otras, hay que destacar ciertas dificultades que entraña el empleo de las 
fibras naturales que de manera general tienen que ver con su carácter heterogéneo. Desde el 
punto de vista de la geometría, las fibras naturales no son monofilamentos cilíndricos uniformes 
como las fibras de vidrio o de carbono, sino madejas aleatorias de fibras simples con huecos y 
defectos que dan lugar a secciones transversales irregulares [5]. Desde un enfoque químico, a lo 
largo de una misma fibra la energía superficial varía, y por lo tanto sus posibles puntos de unión 
con la matriz, debido a la naturaleza de los polímeros que constituyen las fibras naturales.  
De manera general, y al margen de la enorme variabilidad de las fibras naturales, el 
mayor problema reside en la débil unión existente entre las fibras naturales y las matrices 
poliméricas, lo que repercute en una mala transmisión de esfuerzos y una mayor absorción de 
humedad por parte del material compuesto, provocando la pérdida de propiedades [6]. La baja 
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temperatura que admiten durante el procesado es otro factor a tener en cuenta durante el diseño 
de materiales compuestos reforzados con fibras naturales [7]. 
Sin embargo, los materiales compuestos reforzados con fibras naturales tienen ya su 
hueco en diferentes sectores de la industria en diversas aplicaciones, como en la construcción, 
fabricación de carcasas de equipos, tuberías de gran diámetro o el sector del embalaje [8,9]. Pero 
el sector donde han tenido su mayor acogida y aceptación es en el sector automovilístico. 
La reducción de peso en el sector del automóvil, al igual que en toda la industria del 
transporte, es un factor crucial a la hora de seleccionar los materiales ya que un aligeramiento en 
el peso total del vehículo se traduce en un consumo menor de combustible y por tanto menos 
emisiones de CO2 a la atmósfera y menos contaminación. Por otro lado los cambios de 
normativa han acelerado el proceso de utilización de estos materiales naturales. Cada año, al 
final de la vida útil de los vehículos, se generan entre 7 y 8 millones de toneladas de desechos 
que deben ser gestionados de manera adecuada. Por este motivo, la Directiva Europea 
2000/53/EC establece, desde 2015, que el 85% de los materiales empleados en la fabricación del 
vehículo deberán ser reciclables o reutilizables [10]. En ciertos países asiáticos, como Japón la 
exigencia varía desde un 88 hasta un 95%. Por este motivo, y con el fin de utilizar materiales lo 
más respetuosos posibles con el medio ambiente, muchos fabricantes de automóviles ya han 
introducido estos materiales en paneles de puertas, respaldos de asientos, bandejas de maletero, 
tableros y otros componentes del interior del vehículo [11]. El empleo de estos materiales en 
componentes exteriores requiere una calidad de superficie muy alta y mayores prestaciones 
estructurales por lo que es necesario homogeneizar las propiedades de las fibras, tener control 
sobre el grado de polimerización y cristalización, evaluar la adhesión entre las fibras y la matriz 
o evaluar las propiedades de absorción de humedad o resistencia a llama.  
La fibra de vidrio, muy empleada en este sector, empieza a ser reemplaza por las fibras 
naturales debido a su elevada densidad, (en torno a un 40% más que la mayoría de fibras 
naturales), la dificultad de mecanizado, sus pobres propiedades de reciclado y el riesgo para la 
salud que entraña. Desde un punto de vista de consumo energético a la hora de fabricar tejidos de 
fibra de vidrio o de fibra de lino, por ejemplo, la diferencia es notable. El consumo energético de 
esta última (9.55 MJ/kg) representa el 17% del consumo total necesario para fabricar la fibra de 
vidrio (54.7 MJ/kg), incluyendo, el cultivo, cosecha y extracción de las fibras [12]. 
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Por lo tanto, la fabricación de composites reforzados con fibras naturales para la industria 
automovilística sigue creciendo año a año y el estudio de sus propiedades, mejoras y posibles 
aplicaciones centran multitud de investigaciones [13–15]. 
2.2.2. COMPOSICIÓN 
Las propiedades físicas de las fibras vegetales difieren mucho de unas fibras a otras ya 
que dependen principalmente de su composición y estructura así como de la edad de la planta, la 
zona de extracción, condiciones de crecimiento y procesos de digestión [16]. 
Las fibras naturales vegetales son estructuras lignocelulósicas compuestas principalmente 
por celulosa, hemicelulosa y lignina, y en menor medida pueden contener pectinas, proteínas, 
ceras, taninos, cenizas o sales inorgánicas. De manera general, se puede afirmar que la celulosa 
juega el papel más importante en cuanto a propiedades de las fibras se refiere y determina el 
comportamiento mecánico cuando las fibras actúan como refuerzo en materiales compuestos [5]. 
Por el contrario, un mayor contenido en componentes no celulósicos tiende a reducir la 
resistencia y el módulo de las fibras, provocando la disminución de las propiedades de los 
composites reforzados con fibras naturales. 
2.2.2.1. Celulosa 
La celulosa es el biopolímero más abundante de la tierra. Se trata de un polímero lineal e 
hidrofílico formado por cadenas lineales de D-glucopiranosa unidos entre sí por enlaces 
glucosídicos β- (1-4) [17,18]. En la Figura 2.2 se puede ver su estructura. 
 
Figura 2.2: Estructura molecular de la celulosa [5] 
Su naturaleza hidrofílica proviene de la gran cantidad de grupos hidroxilo que están 
unidos a los anillos de piranosa. La existencia de estos grupos OH hace que existan gran cantidad 
de enlaces de hidrógeno, debido a los cuales, y a las fuerzas de Van der Waals, parte de las 
moléculas de celulosa son capaces de alinearse entre sí, altamente ordenadas, dando lugar a la 
Introducción      
 
25 | Cap. 2  
formación de zonas cristalinas. Las moléculas menos ordenadas constituyen las zonas amorfas 
del polímero. 
La estructura supramolecular de la celulosa es la que determina sus propiedades físicas y 
químicas. El factor decisivo en este aspecto es el grado de polimerización de la celulosa, que 
varía dependiendo del tipo de fibra natural, teniendo un valor en la fibra de ramio de 6500 
unidades repetitivas y de 8000 en la fibra de lino [16].  
Existen varios tipos de celulosa cuyas diferencias radican en su estructura cristalina. La 
celulosa existente en la naturaleza, celulosa I, presenta dos variantes, celulosa Iα y Iβ [19]. La 
celulosa Iα únicamente se ha encontrado en algunas algas verdes, mientras que la celulosa Iβ está 
presente en todas las especies de plantas. Esta última cristaliza en estructuras monoclínicas 
esfenódicas con dos cadenas dispuestas de forma paralela [20]. La celulosa I puede ser 
transformada en celulosa II, celulosa III o celulosa IV mediante diferentes tratamientos químicos 
o térmicos. La celulosa II es también una estructura monoclínica, pero a diferencia de la celulosa 
I, sus dos cadenas son antiparalelas. La celulosa II es más estable térmicamente que la celulosa I 
[21], sin embargo, la celulosa I presenta mejores propiedades mecánicas. 
2.2.2.2. Hemicelulosa 
La función principal de la hemicelulosa es su interacción con la celulosa y con la lignina 
para proporcionar rigidez a la pared celular. Son más difíciles de clasificar que las celulosas y en 
general el término hemicelulosa designa un grupo de polisacáridos amorfos como pueden ser los 
monómeros de xilosa, glucosa, galactosa, arabinosa, manosa entre otros mostrados en la Figura 
2.3. La hemicelulosa es un copolímero que contiene varias unidades de azúcar distintas, a 
diferencia de la celulosa que contiene solo 1,4-β-D-glucopiranosa. El grado de polimerización es 
inferior al de la celulosa y está comprendido entre 500 y 3000 unidades repetitivas mientras que 
en la celulosa varia de 6000 hasta 15000. Se trata de un polímero ramificado puramente amorfo 
con poca resistencia si se compara con la celulosa lineal semicristalina. Su estructura varía según 
el tipo de planta, es altamente hidrofílica y soluble en soluciones alcalinas [22]. 
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Figura 2.3: Posibles monómeros de hemicelulosas [5]  
2.2.2.3. Lignina 
La lignina es un polímero entrecruzado y desordenado encargado de proporcionar rigidez 
a las plantas. Se trata de un polímero fenólico amorfo que presenta constituyentes aromáticos y 
alifáticos formados por unidades de fenil-propano (Figura 2.4).  
 
Figura 2.4: Monómeros fenólicos: a) alcohol cumarílico (estructura H), b) alcohol coniferílico (estructura G), c) alcohol 
sinapílico (estructura S) [5] 
Durante la biosíntesis de las paredes celulares de las plantas, la lignina se desenrolla entre 
las fibras de los polisacáridos (celulosa y hemicelulosa), manteniéndolos unidos. Este proceso se 
conoce con el nombre de lignificación y provoca el endurecimiento de las paredes celulares. A 
medida que la planta madura la lignina se vuelve más rígida [23].  
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2.2.3. ESTRUCTURA 
Las fibras naturales, por sí solas, pueden ser consideradas como un material 
compuesto. Las fibrillas de la celulosa actuarían como refuerzo mientras que la hemicelulosa, 
lignina, pectina y otros componentes amorfos constituirían la matriz que sujeta y mantiene 
unidas las fibrillas. 
En una fibra elemental existen diferentes capas claramente diferenciadas como se 
puede ver en la Figura 2.5, el lumen, en la parte más interna, la pared secundaria (S1, S2 y 
S3) y la pared primaria o capa exterior [24]. 
 
Figura 2.5: Esquema de la pared celular de una fibra elemental [5] 
La pared primaria es la primera capa depositada durante el crecimiento celular. 
Contiene hemicelulosas y celulosa y rodea a la pared secundaria [25]. La pared secundaria 
está formada principalmente por microfibrillas de celulosa helicoidalmente dispuestas. Estas 
microfibrillas están compuestas por 30-100 moléculas de celulosa, con un diámetro de en 
torno a 10-30 nm y son las encargadas de proporcionar a la fibra su resistencia mecánica. La 
capa S2 es más gruesa que las otras dos capas de la pared secundaria, S1 y S3, y aporta 
aproximadamente el 70% de la rigidez de la fibra. El ángulo microfibrilar es el existente 
entre el eje de la fibra y la microfibrilla y depende de cada tipo de planta. Tanto este ángulo 
como la capa S2 desempeñan un papel muy importante en las propiedades de la fibra, siendo 
un ángulo menor el que confiere a la fibra una mayor resistencia y rigidez [26]. La capa 
externa (laminilla media), está constituida por pectina y lignina que mantienen unidos los 
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haces de fibras, proporcionando la estructura final de la fibra vegetal. La existencia de 
pectina y lignina en estos haces de fibras, reduce las propiedades mecánicas de las mismas lo 
que puede repercutir también en el contacto interfacial entre las fibras y las matrices de los 
materiales compuestos. 
2.2.4. CLASIFICACIÓN DE LAS FIBRAS VEGETALES 
Como ya se ha comentado existen multitud de factores que afectan a las propiedades de 
las fibras vegetales, desde su composición y geometría hasta la estructura celular de las mismas. 
Sin embargo, no son los únicos factores a considerar, ya que la fuente de extracción de la fibra, 
el tamaño, edad y madurez de la planta o el proceso de extracción de las mismas también tienen 
influencia en las propiedades físicas. Estos aspectos son muy difíciles de controlar y el análisis y 
estudio de las cosechas y extracción de las fibras se convierte en la clave para mejorar la 
productividad y la calidad de las fibras. 
Atendiendo a la fuente de extracción de las fibras se puede realizar una clasificación de 
las mismas. Así, del líber de la planta, las principales fibras que se extraen son el lino, cáñamo, 
ortiga, yute, kenaf y ramio. De las hojas también se extraen multitud de tipos de fibras, que al 
igual que las anteriores pueden ser empleadas como refuerzo de materiales compuestos 
aportando mejoras significativas. En este grupo destaca el sisal, piña, palmera datilera o banana. 
Otras fibras se extraen del fruto de la planta como es el caso de la palmera aceitera o el coco y 
otras provienen de la cápsula protectora de las semillas como es el caso del algodón. 
En esta tesis se han utilizado fibras de lino y fibras de coco. Sus principales 
características se describen a continuación. 
2.2.4.1. Fibra de lino 
Las fibras de lino se obtienen a partir de la planta de lino que es cultivada principalmente 
en zonas de Europa occidental donde la temperatura diaria no supera los 30 ºC. El ciclo de vida 
de una planta de lino oscila entre los 90 y los 125 días y la altura de su tallo es de 80 cm 
aproximadamente [27], del cual el 75% de su longitud se puede utilizar para producir fibras. Se 
extraen del líber contenido en el tallo de la planta tras un proceso largo de cultivo y enriado. La 
siembra se suele realizar a finales de marzo para que a principios de junio tenga lugar la 
floración. Cuando la planta ya es madura, en torno a un mes después de la floración, los tallos 
son arrancados del suelo y depositados en el campo en forma de hileras para que comience el 
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proceso conocido como enriado [28], previo a la cosecha y al corte de las fibras. Durante este 
proceso, los tallos del lino son colonizados por hongos debido a la acción combinada de 
humedad y temperatura, lo que modifica su composición y estructura [29]. El proceso de enriado 
puede durar de 3 a 6 semanas dependiendo de la climatología (humedad y temperatura) y de la 
cantidad de hileras de paja por unidad de superficie. Es un proceso altamente dependiente del 
clima por lo que es muy difícil de controlar, siendo por otro lado, decisivo en la calidad de las 
superficie de las fibras, en su composición y estructura y por lo tanto en las propiedades finales 
de las fibras [30,31]. 
El contenido de celulosa de las fibras de lino oscila entre un 70 y un 80%, siendo su 
componente mayoritario y la que le confiere a las fibras su elevada resistencia [5]. El contenido 
de hemicelulosas está comprendido entre un 18.6 y un 20.6 % y el de lignina en torno a un 3% 
[7,32,33]. El diámetro de las fibras de lino oscila entre 12 y 90 µm [34,35] y sus principales 
propiedades mecánicas se recogen en la Tabla 2.1 [36–38]. 
Tabla 2.1: Propiedades mecánicas de la fibra de lino 
Fibra Densidad 
(g/cm3) 
Resistencia 
(MPa) 
Módulo 
(GPa) 
Elongación a 
rotura (%) 
Lino 1.50-1.54 450-1500 27.6-38.0 1.5-3.2 
 
2.2.4.2. Fibra de coco 
La fibra de coco es una fibra que se extrae del fruto de la planta, concretamente se 
encuentra entre una capa interior dura y la capa más externa de los cocos. Crecen en regiones 
tropicales y subtropicales y existen dos tipos de fibra. La primera es de color blanco y se obtiene 
a partir de cosechas en los que no se deja madurar al fruto. El otro tipo de fibra, más gruesa y 
marrón, es obtenido a partir del coco maduro. Esta última, es la utilizada en este trabajo. Entre 
los dos tipos de fibras, se calcula que la producción mundial de fibra de coco es 
aproximadamente de 250000 Tm [39]. Como refuerzo de materiales compuestos, es considerada 
una fibra más pobre que el lino o el yute debido a su baja resistencia y módulo, sin embargo, su 
baja densidad, inferior a la de las fibras antes citadas, baja conductividad térmica y que admite 
una elevada deformación, ha suscitado cierto interés [40–43]. 
La composición principal de la fibra de coco también difiere sustancialmente respecto a 
la fibra de lino, teniendo muy poco contenido en celulosa (32-47%), lo que repercute en su baja 
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resistencia, teniendo prácticamente la misma cantidad de lignina que de celulosa (31-45%). La 
cantidad de hemicelulosas varía entre 0.3 y 20% [37,44]. 
El diámetro de las fibras de coco puede variar entre 40 y 450 µm, muy superior a la fibra 
de lino. Sus principales propiedades mecánicas se resumen en la Tabla 2.2 [45,46]. 
Tabla 2.2: Propiedades mecánicas de la fibra de coco 
Fibra Densidad 
(g/cm3) 
Resistencia 
(MPa) 
Módulo 
(GPa) 
Elongación a 
rotura (%) 
Coco 1.15-1.45 106-175 1.3-6.0 15.0-59.9 
 
2.3. BIOPLÁSTICOS 
2.3.1. CONCEPTOS GENERALES 
Los bioplásticos, también llamados biopolímeros, surgen como solución a la escasez y, 
por consiguiente, al cada vez más alto precio del petróleo. Las nuevas regulaciones 
medioambientales y la conciencia generalizada del respeto por el medio ambiente, promueven el 
desarrollo de nuevos materiales y productos considerando todo el ciclo de vida útil del mismo, 
desde su obtención, fabricación, distribución, vida en servicio y fin de vida. De esta manera se 
puede conseguir un mayor grado de independencia con respecto a los combustibles fósiles y una 
mejor gestión de residuos al final de la vida útil de cada producto [47]. Constituyen, por tanto, un 
campos de interés creciente en diferentes sectores de la industria como el envasado y embalaje, 
automoción, alimentación, textil, etc. En cada uno de ellos será indispensable definir la tipología 
más adecuada teniendo en cuenta la aplicación particular para la cual son destinados. 
El termino bioplástico es un término genérico que hace referencia a una familia de 
materiales sostenibles, medioambientalmente hablando, pero que no especifica ninguna 
propiedad referente al origen de las materias primas, ni al fin de vida del material. Así, dentro de 
esta terminología, se pueden encontrar tres tipos distintos de bioplásticos. En la Figura 2.6 se 
muestra un esquema de los diferentes tipos de bioplásticos que se pueden encontrar atendiendo a 
su origen y al carácter biodegradable de cada uno de ellos. 
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Figura 2.6: Tipos de bioplásticos 
En el primer cuadrante abajo de la Figura 2.6 se encuentran los plásticos o polímeros 
convencionales, los cuales no son biodegradables y proceden de la industria petroquímica por lo 
que no se pueden clasificar como bioplásticos. Justo encima, se pueden encontrar los plásticos 
cuyo origen proviene de una fuente renovable, también llamados plásticos biobasados, donde se 
sitúan materiales como el PE verde, utilizado en esta tesis y cuyo origen es la caña de azúcar. 
Estos materiales no son biodegradables. A la derecha de los plásticos convencionales aparece 
otro grupo de bioplásticos de origen fósil pero que sí son biodegradables, como el polibutilén 
succinato (PBS) y por último los bioplásticos que cumplen con ambos requisitos, proceden de 
fuentes renovables y son biodegradables [48]. En este último grupo destaca el ácido poliláctico 
(PLA), objeto de estudio en numerosas investigaciones [49–54]. 
Como es obvio, este último grupo son los materiales más respetuosos con el medio 
ambiente, sin embargo, los otros dos pueden cumplir con el objetivo “verde” dependiendo de su 
uso. En aquellas aplicaciones en las que el ciclo de vida del producto sea muy corto, y por lo 
tanto se genere mucho desperdicio, es más importante que el material sea biodegradable que el 
origen del mismo. Por el contrario, si la vida en servicio de un producto es muy larga y por lo 
tanto la generación de desechos es muy pequeña, los polímeros biobasados no biodegradables 
son una buena alternativa, teniendo en cuenta, además, el carácter reciclable de la mayoría de 
ellos. 
La Asociación Europea de Bioplásticos clasifica los bioplásticos en, únicamente, dos 
grupos [55]. En primer lugar los que proceden de recursos renovables o biomasa, que no tienen 
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que ser necesariamente biodegradables o compostables y en segundo lugar, aquellos que siendo 
biodegradables, pueden ser obtenidos a partir de la industria del petróleo o mediante procesos 
bioquímicos. Este último grupo ha de cumplir con la normativa establecida en términos de 
biodegradabilidad y compostabilidad a nivel europeo, EN 13432 [56], EN 14995 [57], ISO 
17088 [58] o a nivel internacional, ASTM D-6400 [59]. 
Todos los polímeros naturales basados en la química del carbono, como puede ser la 
lignina, la celulosa o el almidón, son biodegradables y de origen renovable, sin embargo hay que 
considerar que en multitud de ocasiones pueden perder su biodegradabilidad debido a 
modificaciones químicas como la polimerización. Del mismo modo, no siempre es posible 
fabricar bioplásticos 100% biobasados, ya que para su procesabilidad pueden requerir 
determinados aditivos de origen sintético [60]. 
Otros autores clasifican a los bioplásticos en tres grupos [61]. El primero, englobaría 
tanto aquellos bioplásticos cuyos monómeros se han obtenido a partir de biomasa, como la 
celulosa o el almidón, como aquellos cuyos monómeros proceden de la fermentación de recursos 
renovables aunque el proceso de polimerización se realice por vía química, como puede ser el 
caso del PLA. En el segundo grupo se encuentran los bioplásticos sintetizados por vía 
biotecnológica, tanto aquellos en los que solo la síntesis de los monómeros es biotecnológica y la 
polimerización es mediante vía química, como aquellos cuya síntesis integral es biotecnológica, 
fundamentalmente por fermentación microbiana, como los polihidroxialcanoatos (PHA). Y por 
último, los bioplásticos que son biodegradables, cuyos monómeros se obtienen a partir de 
recursos fósiles. En este grupo destacan por ejemplo, los poliésteres alifáticos y alifáticos-
aromáticos. 
En la Figura 2.7 se muestran los diferentes tipos de bioplásticos biodegradables 
clasificados según su origen, indicándose los ejemplos más relevantes de cada tipo [62].  
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Figura 2.7: Clasificación de los bioplásticos biodegradables según su origen [60,62]  
2.3.2. TIPOS DE BIOPLÁSTICOS 
2.3.2.1. Bioplásticos procedentes total o parcialmente de fuentes renovables 
Los principales bioplásticos englobados dentro de este grupo se pueden ver en la Tabla 
2.3. Además de éstos, existen otros, con menor presencia en el mercado, que pueden tener 
potencial interés, como son las hemicelulosas, ligninas, pectinas y otros de tipo polisacárido, 
proteínas de origen vegetal y animal o triglicéridos. 
Los polímeros derivados del almidón son termoplásticos obtenidos como resultados del 
procesado del almidón natural por medios químicos, térmicos o mecánicos. Su densidad es 
mayor a la de la mayoría de los termoplásticos convencionales (1.2-1.35 g/cm3) y presenta baja 
resistencia a disolventes o aceites. El almidón es muy sensible a la humedad, por lo que este 
aspecto limita sus aplicaciones, sin embargo, por ser un polisacárido, ofrece propiedades 
moderadas de permeabilidad al oxígeno [63]. Es 100% biodegradable, no obstante, determinados 
copolímeros pueden afectar a esta característica. 
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Tabla 2.3: Tipos de bioplásticos procedentes de fuentes renovables 
Tipo de bioplástico Tipo de polímero 
Polímeros basado en almidón Polisacáridos 
Ácido poliláctico (PLA) Poliéster 
Otros Poliésteres  Poliéster 
Poliuretanos (PUR’s) Poliuretano 
Polímeros de celulosa Polisacáridos 
 
El PLA es un poliéster alifático derivado totalmente de fuentes renovables y que se 
obtiene a partir del ácido láctico mediante polimerización química. Existen dos esteroisómeros, 
el D y el L, siendo este último el que se obtiene de forma natural [64]. Tiene buenas propiedades 
mecánicas, pero baja resistencia al impacto. Su temperatura de reblandecimiento está en torno a 
50-60 ºC y en presencia de humedad se degrada rápidamente por encima de esa temperatura, lo 
que plantea problemas para aplicaciones de almacenamiento y su uso en automóviles. Presenta 
buenas propiedades barrera frente a olores y sabores y buena resistencia a grasas y aceites por lo 
que es muy utilizado en la industria alimentaria [65]. También destaca su resistencia a la 
radiación UV en comparación con otros polímeros aromáticos. 
Existen un grupo de poliésteres que se pueden obtener a partir de recursos renovables. Se 
fabrican a partir de un diol y uno o más ácidos dicarboxílicos. Los dioles más comunes son el 
1,3-propanodiol (PDO) y el 1,4-butanodiol (BDO), ambos pueden ser obtenidos de manera 
sintética o a partir de fuentes naturales, como el caso que nos ocupa. Con el diácido, ocurre lo 
mismo, puede estar basado en recursos renovables (ácido succínico o adípico) o provenir de la 
industria petroquímica (ácido tereftálico o tereftalato de dimetilo). Dentro de este grupo se 
pueden encontrar los poliésteres mostrados en la Tabla 2.4. El PTT, PBT y PBS, son los que 
presentan mayor interés comercial, mientras que el PBSA, PBST y PBAT se utilizan como 
modificadores de la procesabilidad y se utilizan en mezclas con almidón y PLA [60].  
Los polímeros basados en la celulosa se obtienen por modificación química de la misma, 
la cual se encuentra principalmente en la madera y el algodón. En el algodón la celulosa está 
disponible es su forma pura mientras que en la madera está presente junto con la lignina y otros 
polisacáridos. 
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Tabla 2.4: Poliésteres de origen renovable 
Polímero Monómero renovable Nombre 
PTT PDO Politrimetilen Tereftalato 
PBT BDO Polibutilen Tereftalato 
PBS 
PBSA 
PBST 
PBAT 
BDO 
BDO 
BDO 
BDO 
Polibutilen Succinato 
Polibutilen Succinato Adipato 
Polibutilen Succinato tereftalato 
Polibutilen Adipato Tereftalato 
 
Los poliuretanos se obtienen por la reacción de un poliol y un isocianato, el cual es 
siempre de origen petroquímico. Sin embargo el poliol puede obtenerse a partir de aceites 
vegetales como girasol, colza, ricino o soja [66]. 
2.3.2.2. Bioplásticos sintetizados por vía biotecnológica 
Todos los organismos vivos tienen la capacidad de poder sintetizar una gran variedad de 
polímeros, no obstante, debido a su estructura y propiedades no se pueden clasificar como 
bioplásticos. Los más representativos de este grupo son los polihidroxialcanoatos (PHA). 
Los PHA son poliésteres alifáticos producidos mediante la fermentación de materias 
primas renovables. A diferencia del PLA, también poliéster alifático, los PHA son producidos 
directamente mediante fermentación de una fuente de carbono por parte del microorganismo, en 
vez de ser un proceso en dos etapas: fermentación para la obtención del monómero seguida de la 
polimerización química [67]. 
Los principales biopolímeros de la familia de los PHA son [62]: 
- Poli 3-hidroxibutirato (PHB): Homopolímero cuyo monómero contiene un radical 
metilo. 
- Poli 3-hidroxivalerato (PHV): Homopolímero cuyo monómero contiene un radical etilo. 
- Poli 3-hidroxibutirato-co-3-hidroxivalerato (PHBV): Copolímero 
- Poli 3-hidroxibutirato-co-3 hidroxihexanoato (PHBHx): Copolímero en el que el 3- 
hidroxihexanoato contiene un grupo propilo. 
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El tipo de polímero depende principalmente de la cepa bacteriana empleada y de los 
sustratos suministrados a las células para su crecimiento y producción. 
Presentan un considerable grado de polimerización y son insolubles en agua, no son 
tóxicos, son biocompatibles, biodegradables [68] y presentan propiedades piezoeléctricas. Sin 
embargo, a pesar de sus ventajas, su uso está aún limitado por su elevado coste de producción. 
2.3.2.3. Polímeros biodegradables sintéticos 
Los poliésteres son los polímeros que ofrecen mayor posibilidad de degradación debido a 
su tendencia a hidrolizarse [69,70]. Dentro de este grupo encontramos poliésteres alifáticos, 
como el PBS, la policaprolactona (PCL) o el poliácido glicólico (PGA), poliésteres aromáticos y 
poliésteres-amidas. Destaca el PBS por sus excelentes propiedades mecánicas, su elevado punto 
de fusión, muy superior al del PLA, y su buena procesabilidad. 
2.3.2.4. Polímeros no biodegradables de origen renovable 
Las poliolefinas son los polímeros que más destacan dentro de este último grupo. A pesar 
de no ser biodegradables, al final de su vida útil pueden ser recicladas, reconformadas o 
eliminadas mediante descomposición térmica. Si se calientan por encima de los 400 ºC, se 
produce la ruptura de la cadena principal de hidrocarburos dando lugar a fragmentos de bajo 
peso molecular equivalentes al petróleo en crudo [71]. Por lo tanto el eteno y el propeno 
continuarán siendo importantes materias primas para la síntesis de las poliolefinas. No obstante, 
las nuevas tendencias en biorefinería ofrecen nuevas oportunidades para la síntesis de los 
monómeros necesarios para la producción. 
A partir de 2010, Braskem inaugura una planta de fabricación de etileno verde con una 
producción de 200 kTm/año. La síntesis del etanol que utiliza proviene de la caña de azúcar en 
lugar del petróleo. A partir de aquí, otras industrias utilizan el etileno verde para la producción 
de sus productos. El ciclo de vida de estos productos se muestra en la Figura 2.8. La caña de 
azúcar captura el CO2 de la atmósfera para la producción de etanol del cual se obtiene el etileno, 
que tras un proceso de polimerización se convertirá en polietileno [72]. De esta manera se 
reducen las emisiones de gases de efecto invernadero contribuyendo a una menor contaminación 
ambiental, sin recurrir, además, a materias primas de origen fósil. 
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Figura 2.8: Ciclo de vida del PE verde [72] 
2.3.3. MERCADO 
La industria de los bioplásticos, a pesar de llevar varias décadas en marcha, es un sector 
joven e innovador que presenta un gran potencial económico y ecológico enfocado hacia una 
bioeconomía circular que es capaz de reducir la huella de carbono y usar recursos renovables de 
manera eficiente, consiguiendo materiales innovadores con mejores prestaciones [73]. 
La Unión Europea, en los últimos años, está destinando fondos y recursos para el 
desarrollo de este sector, por lo que se prevé que el mercado global de los bioplásticos crezca de 
manera continua durante los próximos años. De acuerdo a los últimos datos de mercado 
recogidos por la Asociación Europea de Bioplásticos y en colaboración con el instituto Nova, la 
capacidad global de producción de bioplásticos aumentará desde 2.05 millones de toneladas en 
2017 hasta 2.44 en el año 2022. De esta manera, los plásticos biobasados no biodegradables, 
como el PE verde o el bioPET, se posicionan a la cabeza de este mercado, mientras que el PLA y 
los PHA protagonizarán el mayor crecimiento en los campos de la biotecnología y los materiales 
biobasados biodegradables [74]. 
En la Figura 2.9 se observa la producción de bioplásticos en el pasado año, 2017, y el 
pronóstico para los próximos cinco años. Se hace distinción entre los bioplásticos biobasados no 
biodegradables y aquellos que sí lo son, observando el aumento ya comentado. 
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Figura 2.9: Producción global de bioplásticos en el 2017 y pronóstico de producción hasta el 2022 [74] 
Si ahora se analiza, con mayor detalle la producción del 2017 de plásticos biobasados no 
biodegradables frente a los biodegradables (ya sean de origen sintético o renovable), se observa 
que la producción de los primeros es superior a la de los últimos. En la Figura 2.10 se muestra 
que la producción de los plásticos de origen renovable no biodegradables fue de un 57% 
mientras que la de los bioplásticos biodegradables alcanzó un 43%. Dentro del primer grupo el 
material más producido fue el PET, seguido de las poliamidas, PA y del PE. En el segundo grupo 
la mayor producción la obtuvieron los materiales fabricados a partir de mezclas de almidón, 
seguidos del PLA y el PBS o PBAT.  
 
Figura 2.10: Producción de plásticos biobasados no biodegradables frente a bioplásticos biodegradables [74] 
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Los bioplásticos tienen aplicación en una gran variedad de mercados y esté número va en 
aumento. Se emplean en envases alimenticios [75,76], productos electrónicos, sector del 
automóvil, agricultura o juguetes. Sin embargo el principal campo de aplicación de estos 
materiales sigue siendo el sector del embalaje acaparando un 60% (1.2 millones de toneladas) del 
mercado total de los bioplásticos en 2017, tal y como se muestra en la Figura 2.11. 
 
Figura 2.11: Producción global de bioplásticos en 2017 por tipo de mercado [74] 
No obstante, el aumento en el uso de los bioplásticos en todos los segmentos del mercado 
es una realidad impulsada por la creciente demanda de los consumidores de productos 
sostenibles. La creciente consciencia del impacto medioambiental así como los continuos 
avances en la industria de los bioplásticos hacen que se puedan obtener materiales con buenas 
propiedades y nuevas funcionalidades. Hoy en día, existe prácticamente una alternativa 
bioplástica para casi todos los plásticos convencionales manteniendo o mejorando las 
propiedades iniciales pero ofreciendo ventajas medioambientales y de gestión de residuos. 
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2.4. TRATAMIENTOS SUPERFICIALES SOBRE FIBRAS NATURALES 
La modificación superficial de las fibras naturales cuando se emplean como refuerzo de 
materiales compuestos, es un paso imprescindible en la fabricación del material para mejorar la 
adhesión entre las fibras y la matriz, conseguir una mejor transmisión de esfuerzos y, por lo 
tanto, evitar una débil interfase. El carácter hidrofílico de las fibras naturales hace que los 
materiales presenten una elevada tendencia a la absorción de humedad, lo cual, unido al carácter 
hidrófobo de las matrices termoplásticas, hace que la interfase fibra-matriz sea muy pobre y 
provoca la disminución de las propiedades mecánicas del material compuesto final. 
Las propiedades de los materiales compuestos dependen tanto de las propiedades 
individuales de cada componente, como de su compatibilidad interfacial. La adhesión entre las 
fibras y la matriz puede estar favorecida por un buen anclaje mecánico o por uniones químicas. 
El enlace químico entre la mayoría de los polímeros hidrófobos y las fibras hidrofílicas es el 
aspecto más difícil de conseguir. Los únicos polímeros con los que se consigue una buena unión 
química con fibras celulósicas son aquellos con grupos funcionales CH2OH anclados al 
polímero, como por ejemplo las resinas fenol formaldehido. En estos casos, estos grupos 
reaccionan con los grupos hidroxilo presentes en la superficie de la celulosa dando lugar a 
enlaces estables tipo éter [77]. Desgraciadamente es el único caso conocido entre los polímeros y 
por lo tanto habrá que favorecer la unión química mediante modificaciones superficiales de las 
fibras. 
Durante varias décadas, se han realizado multitud de investigaciones con diferentes 
tratamientos superficiales, evaluando su efecto a nivel molecular y físico de las propias fibras, 
así como su influencia en las propiedades del material compuesto final. En general, se puede 
decir que todos los tratamientos superficiales sobre las fibras naturales están orientados a 
conseguir alguno o varios de los objetivos siguientes [5]: 
 - Eliminar los compuestos no celulósicos de la superficie de las fibras que interfieren 
entre la unión de la celulosa con la matriz y así proporcionar una superficie más limpia. 
 - Separar las madejas de fibras en fibras individuales elementales y proporcionar un área 
de interacción con la matriz mayor. 
 - Introducir determinados grupos funcionales o radicales libres para formar enlaces 
covalentes entre la matriz y las fibras. 
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A continuación se definen los tratamientos químicos, físicos y físico-químicos que con 
mayor frecuencia se realizan sobre las fibras naturales para favorecer la unión entre éstas y la 
matriz polimérica.   
2.4.1. TRATAMIENTOS QUÍMICOS 
2.4.1.1. Tratamientos alcalinos 
También llamado mercerización, es uno de los tratamientos más comunes realizados 
sobre fibras naturales y muchas veces suelen ser empleados como tratamiento previo cuando se 
combina con otras modificaciones químicas. Inicialmente se empleaba para mejorar el color y 
aspecto de las fibras, pero posteriormente se descubrió que la alcalinización tenía un efecto 
positivo sobre las propiedades mecánicas de los materiales compuestos, mejorando 
significativamente el comportamiento interfacial [78]. 
La modificación que tiene lugar cuando re realiza un tratamiento alcalino es la alteración 
de los enlaces de hidrógeno presentes en la estructura reticular, lo que aumenta la rugosidad 
superficial [79]. Además, aumenta la cantidad de celulosa expuesta en la superficie de las fibras, 
con lo que se incrementa el área de posible interacción [80]. Con estos tratamientos se elimina 
cierta cantidad de la lignina, ceras y aceites presentes en la pared celular de las fibras, 
despolimeriza la celulosa y deja expuestos los cristales de pequeña longitud [81].  
Normalmente, se suele emplear una disolución de hidróxido sódico, NaOH porque los 
cationes Na+ tienen la capacidad de agrandar los poros más pequeños y penetrar en la red según 
la siguiente reacción: 
Fibra-OH + NaOH => Fibra - O- Na + H2O     (2.1) 
Existen varios parámetros que se puede variar y optimizar para conseguir unos mejores 
resultados. En primer lugar la disolución alcalina, que como se ha comentado suele corresponder 
a una disolución de NaOH, pero también se pueden utilizar disoluciones de hidróxido potásico 
(KOH) [6]. El periodo de tiempo al que las fibras están sometidas al tratamiento, es decir, el 
tiempo que éstas están inmersas en la disolución. Estos tiempos pueden variar desde 90 s [82], 
1h [83,84], 2h o 72 h [85]. Otro factor primordial es la concentración de la disolución, que suele 
variar desde un 2 hasta un 10% en peso [86].Algunos autores han comparado diferentes 
concentraciones de NaOH y han obtenido los mejores resultados para concentraciones de un 4 y 
un 5% [86,87]. La temperatura a la que se lleva a cabo el tratamiento también puede variar. 
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Normalmente el tratamiento se lleva a cabo a temperatura ambiente, sin embargo, en ocasiones 
se realiza a temperaturas superiores, que pueden ir desde 60 hasta 200 ºC [82,88,89]. Todos estos 
parámetros influyen en el resultado final del tratamiento. Una concentración o tiempo de 
permanencia de las fibras en la disolución excesivas puede dar lugar a una deslignificación de las 
fibras y a su consecuente pérdida de propiedades. 
En general, se ha demostrado que los tratamientos alcalinos mejoran la resistencia y la 
rigidez de los materiales compuestos reforzados con fibras naturales [90], así como su 
comportamiento dinámico a fatiga [86,91].  
2.4.1.2. Tratamientos con silanos 
El empleo de agentes de acoplamiento es un método muy utilizado para conseguir una 
modificación química. El caso de los silanos ha sido muy empleado para la modificación 
superficial de las fibras naturales y mejorar las interfaces fibra-matriz. El objetivo de estos 
tratamientos es reducir el carácter hidrofílico de las fibras naturales mediante la reducción de los 
grupos hidroxilo de la celulosa. Esto se consigue mediante la reacción de los grupos hidroxilo 
con los grupos silanol formados durante la hidrólisis de la disolución. De esta manera se forman 
enlaces covalentes estables entre la matriz y la fibra [92]. Las reacciones que tiene lugar se 
muestran a continuación. 
R-CH2CHSi(OC2H5)3 + H2O  =>  R-CH2CHSi(OH)3 + 3C2H5OH   (2.2) 
R-CH2CHSi(OH)3 + Fibra-OH  => R- CH2CHSi(OH)2O – Fibra + H2O  (2.3) 
En la reacción (2.2) se muestra el proceso de hidrólisis en el que se forman los grupos 
silanol y en la reacción (2.3) como se produce la unión con los grupos OH de las fibras [92]. 
  A la hora de realizar este tipo de tratamiento lo primero que hay que seleccionar es el tipo 
de silano, que dependerá de la matriz que se vaya a emplear, encontrando formulaciones 
adecuadas tanto para termoplásticos como para termoestables [5]. Otros parámetros que afectan 
al resultado del tratamiento son la concentración del silano, el tiempo de hidrólisis de la 
disolución, y el tiempo de inmersión de las fibras en la disolución. Las disoluciones se pueden 
preparar en mezclas de etanol y agua, acetona y agua etc. en diferentes proporciones en volumen 
y con diferentes concentraciones de silano (entre 1-2%) [90,93,94]. 
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 Diferentes ensayos de tracción, pull-out y ensayos de fragmentación de fibra única, han 
demostrado que los tratamientos con silanos mejoran considerablemente la unión fibra-matriz y 
por lo tanto, las propiedades de los materiales compuestos, incluso obteniendo mejoras 
superiores que con los tratamientos alcalinos [95,96]. 
2.4.1.3. Agentes de acoplamiento de anhídrido maleico  
Los agentes de acoplamiento de anhídrido maleico, a diferencia de otros tratamientos 
químicos, no sólo afectan a la superficie de las fibras, sino que se emplean para producir también 
una modificación en la matriz y así conseguir una unión mejor en la interfase y mejores 
propiedades mecánicas [97–99]. En matrices como el PP se puede anclar el anhídrido maleico y 
este compuesto crea con las fibras, también tratadas, uniones covalentes a lo largo de toda la 
interfase. El objetivo de este tratamiento es acercar las energías superficiales de la matriz y de las 
fibras, lo que se traduce en una mayor mojabilidad del polímero sobre las fibras y por lo tanto 
una mejora de la adhesión entre ambas [70,77]. 
2.4.1.4. Permanganatos 
El tratamiento con permanganato busca también reducir el carácter hidrofílico de las 
fibras naturales. La mayoría de estos tratamientos se realizan en una disolución en acetona de 
permanganato potásico, KMnO4, mediante su oxidación y posterior reacción del anión MnO3
- 
con la celulosa. Previamente se suele llevar a cabo la mercerización. Las concentraciones de 
KMnO4, varían de unos estudios a otros, pero siempre se encuentran muy por debajo del 1% 
[100]. La absorción de agua y el carácter hidrofílico de las fibras disminuyen cuando la 
concentración del anión MnO4
- aumenta [101,102] y por lo tanto las propiedades de los 
materiales compuestos mejoran . Sin embargo, se observó que por encima de un 1% se produce 
la degradación de la celulosa, perdiendo las propiedades de las fibras y formándose, además, 
grupos polares entre la fibra y la matriz, impidiendo una buena adhesión [83]. 
2.4.1.5. Peróxidos 
El tratamiento con peróxidos también requiere, al igual que el anterior, un tratamiento 
alcalino previo [103]. Se trata de una molécula que posee el grupo funcional ROOR el cual 
contiene el ión divalente O-O. Los peróxidos orgánicos se descomponen fácilmente en radicales 
RO para posteriormente reaccionar con los grupos hidrógeno tanto de la matriz como de las 
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fibras. Entre una matriz de PE y fibras celulósicas las reacciones que tienen lugar son las 
siguientes [100]: 
RO – OR  => 2RO∙      (2.4) 
RO∙ + PE – H  =>  ROH + PE     (2.5) 
RO∙ + Celulosa – H  =>  ROH + Celulosa     (2.6) 
PE + Celulosa  =>  PE – Celulosa     (2.7)   
El peróxido de benzoilo, BP ((C6H5CO)2O2) y el de dicumilo ((C6H5C(CH)3O)2), DCP, 
son los más empleados en las fibras naturales. Se ha observado que si se eleva la temperatura 
durante el tratamiento, la descomposición del peróxido se ve favorecida [104]. La resistencia a 
tracción aumenta con la concentración de peróxido hasta un determinado valor, a partir del cual 
se estabiliza y no aumenta más. Estos valores son un 4% para el DCP y un 6% para el BP, 
cuando se trabaja con fibras de sisal y matriz de PE [83]. 
2.4.1.6. Isocianatos 
Otro tratamiento que promueve la reducción de los grupos hidroxilo de las fibras 
naturales es el tratamiento con isocianatos. El grupo funcional –N=C=O es muy susceptible de 
reaccionar con los OH presentes en la celulosa y en la lignina por lo que es común su empleo en 
materiales compuestos reforzados con fibras naturales [83,100,105].  
2.4.1.7. Acetilación 
La acetilación describe una reacción en la que se introduce un grupo acetilo (CH3COO
-) 
en un compuesto orgánico. Es por lo tanto un método de esterificación muy conocido que causa 
la plastificación de las fibras celulósicas. La reacción que tiene lugar implica la formación del 
ácido acético como subproducto (CH3COOH), el cual tendrá que ser eliminado de las fibras 
antes de ser utilizadas. La modificación química con anhídrido acético (CH3-C(=O=-O-C(=O)-
CH3) consigue sustituir los grupos hidroxilo de la pared celular de las fibras con grupos acetilo 
de modo que las fibras adquieren un carácter hidrófobo. Por lo tanto se reduce la higroscopicidad 
de las fibras y se mejora la estabilidad dimensional de las mismas [87,106]. 
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2.4.1.8. Benzoilación 
Los tratamientos con cloruro de benzoilo son muy usados en las fibras naturales, de 
nuevo para reducir su hidrofobicidad, a partir de su reacción con los grupos hidroxilo. 
Fundamentalmente se han empleado para mejorar la compatibilidad con matrices de PS 
observando una mejora en las propiedades mecánicas y una mayor estabilidad térmica [106]. 
Aunque también se han realizado estudios con matrices de PE. Al igual que los tratamientos 
anteriores las fibras son previamente sometidas a un tratamiento alcalino. 
2.4.1.9. Otros tratamientos químicos 
Existen otros muchos tratamientos, o combinación de los ya descritos, que se emplean en 
menor medida o que se siguen investigando para conseguir el resultado óptimo. Dentro de este 
grupo podemos incluir los tratamientos con injertos de acrilonitrilo [103,104] y los tratamientos 
con enzimas o con sistemas enzimas/quelantes [107,108]. 
2.4.2. TRATAMIENTOS FÍSICOS 
Dentro de este grupo de tratamientos se encuentran aquellos en los que las fibras sufren 
una variación estructural o superficial pero sin modificar la composición química de las mismas. 
Están orientados, principalmente a mejorar el anclaje mecánico entre las fibras y la matriz.  
2.4.2.1. Tratamientos mecánicos 
El calandrado [109], estirado [110], laminado o estampado [111] se engloban dentro de 
este grupo y son utilizados sobre fibras largas vegetales. Su objetivo es separar el haz de fibras y 
obtener una mayor área disponible para interaccionar con la matriz. Sin embargo, estas técnicas 
entrañan ciertos riesgos, incluyendo el deterioro de las fibras durante el proceso y anulando, por 
tanto, los beneficios producidos por una mejora en la interfase.  
2.4.2.2. Tratamientos térmicos 
El objetivo de los tratamientos térmicos es separar los haces de fibras en fibras 
elementales. Para ello, se han de calentar las fibras hasta alcanzar una temperatura alrededor de 
la temperatura de transición vítrea de la lignina (200 ºC) durante diferentes periodos de tiempo 
[112,113]. Durante este proceso, otras sustancias no celulósicas presentes en las fibras que 
tengan temperaturas de transición vítrea similares o menores que la lignina, se despolimerizarán 
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o liberarán de los haces de fibras. Éstos pueden quedarse en la superficie aumentando además la 
hidrofobicidad de las fibras. Con estos tratamientos se consigue también un aumento de la 
cristalinidad y de la estabilidad dimensional [114].  
2.4.2.3. Explosión de vapor 
De nuevo se trata de un tratamiento que persigue separar los haces de fibras en sus fibras 
elementales y en sus componentes principales. Se utiliza principalmente en la extracción de las 
fibras madereras aunque también es empleado para aislar la celulosa de fibras largas. Con la 
explosión de vapor se consigue reducir la cantidad de minerales, pectinas y agua presentes en las 
fibras, sin embargo, a menudo, reduce también la longitud de las fibras más largas lo que 
repercute en un efecto negativo en su resistencia mecánica. 
2.4.3. TRATAMIENTOS FÍSICO-QUÍMICOS 
A este grupo pertenecen aquellos tratamientos que combinan los efectos de los 
tratamientos físicos y químicos. Un ejemplo es un tratamiento térmico junto con un disolvente, 
de modo que el aumento de la temperatura en autoclave promueva y favorezca el efecto del 
compuesto químico [107]. 
Pero los tratamientos que ofrecen una mayor atención dentro de este grupo son los 
tratamientos de plasma. Existe cierta controversia acerca del grupo en el que integrar estos 
tratamientos, sin embargo, a pesar de no usar productos químicos, sí son capaces de generar 
modificaciones en la composición química de los materiales, por lo que se englobarán dentro de 
este grupo. 
2.4.3.1. Tratamientos superficiales con fuentes de plasma 
Este tipo de tratamientos, muy utilizados en activación de superficies de baja energía, 
adquieren mayor relevancia en el tratamiento de fibras naturales porque contribuyen a conseguir 
un proceso de fabricación del material compuesto respetuoso con el medio ambiente, limpio, 
seco y sin generar residuos tóxicos. 
El plasma es un medio activo formado por especies neutras, iones y electrones libres que 
tienen la capacidad de modificar la naturaleza físico-química de las superficies sin afectar a las 
propiedades intrínsecas del material [115–117]. El plasma se crea a partir de aplicar energía 
suficiente para reorganizar la estructura electrónica de las especies que se encuentren en un gas. 
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Por este motivo es considerado el cuarto estado de la materia que de manera espontánea se forma 
por ejemplo en las tormentas eléctricas. 
Los efectos que tiene sobre las superficies tratadas se resumen a continuación: 
- Limpieza de contaminantes. 
- Grabado o “etching” ocasionado por el flujo de plasma. 
- Introducción de nuevos grupos funcionales que se anclan al material tratado mediante la 
ruptura de enlaces de la capa superficial. 
- Recubrimiento de superficies mediante spray o deposición en fase vapor. 
El efecto de los tratamientos de plasma depende de las propiedades del mismo, 
temperatura, frecuencia, equilibrio termodinámico, presión, grado de ionización y otros factores 
que son a su vez los determinantes a la hora de clasificar las fuentes de plasma. En la Figura 2.12 
se puede ver su clasificación. 
 
Figura 2.12: Clasificación de las fuentes de plasma 
Dentro de todos estos tratamientos destacan por su gran utilización los tratamientos de 
llama, descarga corona y tratamientos por antorcha o en cámara de vacío. 
Los tratamientos de llama consisten en exponer la superficie a tratar a una llama de tipo 
oxidante que puede alcanzar temperaturas de hasta 2000 ºC. El tiempo de tratamiento es muy 
reducido para no dañar la superficie y la profundidad modificada está comprendida entre 40 y 
900 Å. Los parámetros a optimizar son la distancia llama-muestra, tiempo de tratamiento y la 
mezcla de combustible empleada. Este tipo de tratamiento se emplea sobre poliolefinas con el fin 
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de incrementar su polaridad, pero no es un tratamiento adecuado sobre fibras naturales debido al 
rápido deterioro de las mismas tras su exposición a la llama. 
El tratamiento de descarga corona es el tratamiento de plasma que con mayor frecuencia 
se emplea sobre fibras naturales para mejorar la interfase de éstas con matrices poliméricas 
[118–121]. Se trata de un tipo de plasma frio cuya limitación principal es el espesor de los 
materiales tratados, ya que consiste en hacer pasar una película muy fina de material a través de 
un rodillo y exponerla a un electrodo al que se le hace llegar un voltaje de alta frecuencia para 
generar el plasma. El paso del material entre el rodillo y el electrodo tiene que ser muy rápido 
para evitar el calentamiento. Se pueden modificar el gas de plasma, la temperatura del electrodo 
y la separación entre electrodo y rodillo, siempre trabajando a presión atmosférica. 
Las fuentes de plasma de tipo cámara de vacío y antorcha de plasma atmosférico son 
también muy utilizados en la activación de superficies poliméricas. Se trata de plasmas fríos de 
no equilibrio llamados así por la distribución de especies de Boltzmann, de modo que la 
temperatura de partículas pesadas es menor que la de los electrones, sin llegar a alcanzar 
temperaturas superiores a los 150 ºC, cuando se aplican sobre metales y alrededor de 40 ºC sobre 
polímeros, evitando, así, el daño térmico de las superficies tratadas. 
Sobre las fibras naturales se han utilizado principalmente los plasmas en cámara de baja 
presión a baja frecuencia (LF), radiofrecuencia (RF) y microondas (MW) [122–125]. Estos 
sistemas presentan ventajas como el bajo voltaje necesario, estabilidad en el proceso y son la 
mejor elección cuando se quiere recubrir toda la superficie de una muestra tridimensional. No 
obstante, existen ciertas desventajas asociadas al tiempo de operación y limitaciones en el 
tamaño de las muestras que dependerá del de la cámara. En estos tratamientos se juega con el 
tipo de gas, la presión en la cámara, la potencia y el tiempo de tratamiento. 
Los inconvenientes de los tratamientos de plasma en cámara de baja presión son 
solventados por los plasmas atmosféricos por antorcha, poco empleados hasta el momento sobre 
fibras naturales pero que proporcionan buenos resultados como se ha demostrado en la presente 
tesis. Son más rápidos que los anteriores debido a que al ser a presión atmosférica se elimina la 
etapa de vacío y se puede aplicar sobre cualquier extensión mediante brazos articulados. A todo 
esto se une la fácil automatización de estos procesos que conseguiría que el tratamiento de las 
fibras naturales se pudiera realizar a nivel industrial. 
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2.5. BIODEGRADACIÓN Y BIODETERIORO DE FIBRAS NATURALES 
2.5.1. CONCEPTOS GENERALES 
Una de las principales ventajas de las fibras naturales desde un punto medio ambiental es 
su carácter biodegradable, motivo por el cual se posicionan como alternativa frente a 
determinadas fibras sintéticas. Sin embargo esta capacidad de biodegradarse puede ocasionar un 
problema cuando ocurre durante la vida en servicio del material. Por lo tanto es imprescindible 
definir las diferencias entre biodeterioro, biodegradación y otros conceptos similares. 
Se considera biodegradación de un material, cuando al final de la vida útil o en servicio 
del mismo, éste es eliminado o transformado en productos de provecho, mediante la acción de 
microorganismos. Cuando esto mismo ocurre durante la vida en servicio, el material pierde sus 
propiedades y por lo tanto su valor. En este caso, en el que la acción de los microorganismos 
tiene un efecto negativo, el desperfecto en el material se denomina biodeterioro [126]. En esta 
línea, se puede hablar también de los conceptos de biotransformación y biorremediación. El 
primero de ellos hace referencia a la conversión de un material en otro de mejores características 
por acción de los microorganismos, y el segundo se refiere a la reparación del daño de un 
material por la misma vía [127,128]. 
Por lo tanto, el factor común a todos los conceptos anteriores es la acción de los 
microorganismos, la cual es invariable de una definición a otra. Lo que varía es el punto de vista 
del ser humano.  
El biodeterioro de las fibras naturales ha sido, por tanto, junto con la mejora de la 
interfase con la matriz de materiales compuestos, objeto de estudio en los últimos años. 
Los microorganismos son seres unicelulares, pluricelulares o cenocíticos de muy pequeño 
tamaño que carecen de organización tisular. Dentro de este grupo de seres vivos se encuentran 
los virus, las bacterias, los hongos, las algas y los protozoos.  
Para que los microorganismos puedan crecer necesitan de un aporte de energía, carbono, 
azufre, fósforo, oligoelementos (Na, K, Ca, Mg, Mn, Cu, Zn, Fe, etc.) vitaminas y 
fundamentalmente agua. Todos estos requisitos los cumplen las fibras naturales por lo que es 
habitual, que cuando se emplean como refuerzo de materiales compuestos, posean ya cierto 
contenido biológico que es necesario eliminar para evitar su biodeterioro [129].  
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Por otro lado existen determinados microorganismos, externos a las fibras naturales, que 
tienen la capacidad de destruir los compuestos principales de las fibras naturales (celulosa, 
hemicelulosa y lignina) por lo que será necesario identificar este tipo de microorganismos y su 
presencia en el entorno de funcionamiento de los materiales objeto de estudio. 
2.5.1.1. Mecanismos microbianos de biodeterioro 
En general, todos los microorganismos tienen la capacidad de atacar y degradar los 
materiales. En ocasiones, únicamente con la presencia física de células microbianas, es suficiente 
para provocar el daño, pero generalmente el deterioro es causado por la secreción de productos 
metabólicos, intermedios y finales, tales como las exoenzimas [130]. Los principales 
mecanismos de deterioro se resumen a continuación: 
- Presencia física de células microbianas. El deterioro se produce por contactos eléctricos. 
- Ataque por ácidos inorgánicos (sulfúrico, nítrico carbónico, etc.) u orgánicos (acético, 
cítrico, etc.) provocando la hidrólisis de los materiales. Los productos de reacción de estos 
compuestos pueden generar exceso de contenido salino y producir una mayor susceptibilidad a 
los ciclos hielo-deshielo, lo que se traduce en un aumento de volumen debido a la crstalización. 
- Ataque por disolventes orgánicos lo que puede producir, además de hidrólisis de los 
materiales, el hinchamiento de los mismos. 
- Producción de compuestos nocivos como el sulfuro de hidrógeno u óxidos de nitrógeno. 
- Presencia de suciedad de origen biológico, la cual puede producir corrosión localizada, 
retención de agua en materiales porosos y efectos hidrofóbicos en la superficie, entre otros 
efectos nocivos para el material. 
- Ataque por exoenzimas, provocando la rotura de compuestos orgánicos insolubles en 
pequeñas moléculas solubles en agua. 
- Producción de agentes quelantes de compuestos emulsionados. 
Normalmente, el biodeterioro de un material está provocado por la acción combinada de 
varios factores de los antes citados. 
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2.5.1.2. Mecanismos de atracción de microorganismos a los materiales 
Los microorganismos pueden acceder a los materiales por diferentes vías, y una vez que 
los alcanzan, existen también distintos tipos de adhesión entre el material atacado y el 
microorganismo. Las fuerzas físicas, la sedimentación, el movimiento browniano, la energía 
superficial o enlaces químicos como los puentes de hidrógeno son las principales formas que 
tienen los microorganismos para acceder a las superficies de los materiales [131]. 
Los tipos de adhesión se han clasificado por diferentes autores. Se puede distinguir entre 
adhesión primaria o débil, donde participan sustancias de naturaleza proteica, o adhesión 
secundaria, más fuerte, irreversible y basada en sustancias de naturaleza polisacárida [132]. Otra 
clasificación definida por Characklis y Marshall [133], divide la adhesión de microorganismos 
en reversible o irreversible. La primera está basada principalmente en uniones físico-químicas 
débiles (iónicas, hidrofóbicas, etc.) que permite a los microorganismos separarse fácilmente del 
sustrato. La adhesión irreversible, como su nombre indica, permite la unión permanente entre 
sustrato y microorganismo, de modo que éste se ancla a la superficie. En general, los dos tipos de 
adhesión tienen lugar en el proceso de formación de un biofilm.  
2.5.1.3. Biofilm 
El biofilm se define como un conjunto de células inmovilizadas en un sustrato y 
embebidas en una matriz exopolimérica de origen microbiano que las mantiene unidas junto a 
otras sustancias del medio en que se encuentran [133]. Los biofilms están formados por millones 
de microorganismos que se acumulan en las superficies principalmente en ambientes húmedos. 
Estos organismos excretan una sustancia pegajosa, EPS (extracelular polymeric substances) que 
les permite adherirse a cualquier tipo de materiales. Además, los biofilms, tienen la capacidad de 
atrapar partículas del medio que los rodea como nutrientes, materia orgánica en suspensión, 
minerales, etc., aumentando así su volumen y diversidad biológica. 
Los biofilms pueden estar formados por un único tipo de microorganismo o incluso por 
una única especia bacteriana o pueden ser el resultado de la interacción de diferentes especies 
microbianas, que es lo más común en la naturaleza. Independientemente del microorganismo 
implicado, el proceso de formación del biofilm es similar en todos los casos. 
El primer paso en la formación de un biofilm sería la llegada de los microorganismos a la 
superficie que van a colonizar. Posteriormente, comienza la fase de adherencia inicial o 
reversible en la que las propiedades del sustrato juegan un papel muy importante (rugosidad, pH, 
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concentración de iones, nutrientes, carácter hidrofóbico-hidrofílico, etc.). Si las condiciones no 
son las adecuadas, los microorganismos pueden desprenderse y buscar otros nichos más 
apropiados. Si las condiciones son óptimas se pasa a la fase de adhesión irreversible. En esta 
etapa se forman microcolonias que van aumentando su tamaño mediante procesos de 
multiplicación de las células antiguas [134]. Alcanzado este punto, las células comienzan a 
segregar sustancias poliméricas extracelulares (exopolisacaridos) que forman la matriz del 
biofilm, dando al conjunto mayor cohesión y fuerza de unión. Por último se produce el 
crecimiento de microcolonias, formándose macrocolonias y formando el biofilm maduro. En 
cualquier momento, durante la formación del biofilm, se pueden producir desprendimientos de 
microorganismos o fragmentos del biofilm que pasan al medio y son transportados para 
colonizar nuevas superficies [135]. 
2.5.2. CONTENIDO BIOLÓGICO DE LAS FIBRAS NATURALES 
Las fibras naturales, cuando son extraídas de sus plantas correspondientes, están 
provistas, debido a lo anteriormente explicado, de cierto contenido biológico que ha de ser 
eliminado para evitar que ocurra el biodeterioro de los materiales compuestos de los que forman 
parte. 
Los tratamientos de plasma, utilizados en esta tesis, son una alternativa verde, limpia y 
eficaz contra los microorganismos como ya se ha demostrado en anteriores estudios sobre 
diferentes bacterias [136,137], en tratamiento de aguas [138] o como métodos de esterilización 
[139], por lo que al tratar las fibras con plasma para mejorar la interfase fibra matriz, se está a la 
vez eliminado o destruyendo las bacterias, hongos o microorganismos en general que pudieran 
estar presentes. 
Los microorganismos que normalmente aparecen en las fibras naturales son aquellos 
capaces de destruir sus componentes principales, es decir, aquellos que tienen la capacidad de 
romper los enlaces de la celulosa, hemicelulosa y lignina.  
Los principales microorganismos que se encuentran en las fibras naturales celulósicas son 
hongos y bacterias. Dentro del grupo de las bacterias, se pueden destacar las Cellvibrio [140] y 
las Cellulomonas [141] como aquellas que aparecen con mayor frecuencia y con las que, por lo 
tanto, se han realizado más estudios, aunque se pueden encontrar Flavobacteroium o Bacillus 
entre muchas otras [142]. 
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Las celulomonas, empleadas en esta Tesis, son actinobacterias que se distinguen del resto 
de especies corineformes por su elevada capacidad para descomponer la celulosa, siendo las 
únicas anaeróbicas de este género [143]. Su capacidad para descomponer la celulosa se debe a la 
secreción de exoproteínas como la endoglucanasa y la exoglucanasa. Debido a su naturaleza 
celulítica se encuentran principalmente en la tierra y entre la materia vegetal. No son patógenas 
para el ser humano y presentan un pleomorfismo coco-bacilo, teniendo la apariencia de coco en 
los cultivos más jóvenes y bacilos de entre 1 y 2 µm en los más antiguas, tal y como se observa 
en la Figura 2.13. 
 
Figura 2.13: Micrografía de las bacterias Cellulomonas [144] 
La capacidad de los hongos para degradar los materiales lignocelulósicos se debe 
principalmente a su sistema enzimático capaz de destruir la lignina que es el componente de las 
fibras vegetales más difícil de degradar. Presentan dos tipos de sistemas enzimáticos 
extracelulares; el sistema hidrolítico, produce hidrolasas, que son las responsables de la 
degradación de los polisacáridos y el sistema ligninolítico que es capaz de degradar la lignina 
[145]. 
Se pueden encontrar multitud de tipos de hongos en las fibras vegetales en general y en 
las de lino en particular, como han demostrado otros autores [146,147], pero se podría destacar 
por su elevada capacidad de destruir tanto celulosa y hemicelulosa como lignina el hongo de 
pudrición blanca (White Rot Fungi, WRF) Phanerochaete Chrysosporium [148]. 
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Capítulo 3:  
MATERIALES 
Y PROCEDIMIENTO EXPERIMENTAL 
3.1. INTRODUCCIÓN 
En este capítulo se realiza una descripción de los materiales utilizados con sus principales 
características y propiedades, así como los métodos de fabricación empleados, ensayos 
realizados y técnicas de caracterización de los materiales compuestos reforzados con fibras 
naturales.  
Con el fin de conseguir una mejora en la adhesión entre las fibras naturales y diferentes 
matrices poliméricas, las fibras fueron sometidas a diferentes tratamientos superficiales, siendo 
los de mayor relevancia en la presente tesis los tratamientos de plasma. El tratamiento de plasma 
de baja presión (LPP) se realizó sobre las fibras naturales cortas. Sobre las fibras largas, además 
de éste último, se pudo llevar a cabo el tratamiento de plasma atmosférico con antorcha (APPT). 
La mejor adhesión entre fibra y matriz permite obtener un material compuesto con mejores 
propiedades mecánicas manteniendo las ventajas que aportan las fibras naturales. 
La energía superficial de las matrices empleadas, se calculó a partir de medidas de ángulo 
de contacto realizadas con diferentes líquidos de ensayo. Los principales cambios químicos 
inducidos por los tratamientos de plasma o durante procesos de envejecimiento, se evaluaron 
mediante espectroscopía fotoelectrónica de rayos X (XPS), espectroscopía infrarroja de 
reflectancia total atenuada por transformada de Fourier (FTIR-ATR) y espectroscopía 
ultravioleta (UV) mientras que las modificaciones morfológicas se analizaron mediante 
microscopía electrónica de barrido (SEM). Las propiedades térmicas se estudiaron mediante 
calorimetría diferencial de barrido (DSC) y análisis termogravimétrico (TGA) y las propiedades 
mecánicas mediante ensayos de tracción, flexión, pelado y pull-out. Por último, se analizó el 
carácter biodegradable de cada composite mediante el ensayo “soil burial” (enterramiento de los 
materiales bajo tierra) y la actividad microbiana, tanto propia de las fibras como su 
comportamiento frente a bacterias atacantes. 
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3.2. MATERIALES 
3.2.1. MATRICES 
Para la fabricación de los materiales compuestos se emplearon tres matrices 
termoplásticas, polietileno de baja densidad (LDPE), DOW 782 E, suministrado por Dow 
Chemical (Madrid, España), polietileno verde de baja densidad (GPE), SPB208 proporcionado 
por Braskem (San Paulo, Brasil)  y polibutilén succinato (PBS), cuyo proveedor fue TNJ 
Chemical Industry (Hefei, China). Las principales propiedades proporcionadas por los 
fabricantes se muestran en la Tabla 3.1. 
Tabla 3.1: Principales propiedades de las matrices termoplásticas 
 LDPE GPE PBS 
σmax (MPa) 10.5 10 35-41 
Elongación (%) 700 139 100-200 
Densidad (g/cm3) 0.923 0.923 1.26 
 
El PBS es un poliéster alifático biodegradable sintético de origen petroquímico cuya 
estructura se puede ver en la Figura 3.1. Se obtiene por combinación del diol 1,4-butanodiol con 
el ácido succínico y su característica biodegradable es debida a su tendencia a hidrolizarse [1]. 
 
Figura 3.1: Estructura del PBS 
Las tres matrices se caracterizaron térmicamente mediante DSC (ver procedimiento y 
equipo en el epígrafe 3.5.4) para obtener los valores de temperatura de fusión, entalpia de fusión 
y cristalinidad, cuyos resultados se muestran en la Tabla 3.2. Para el cálculo de la cristalinidad se 
utilizaron los valores de entalpia al 100% de cristalinidad de 288 J/g para el LDPE, 293J/g para 
el GPE y 110.3 J/g para el PBS [2]. 
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Tabla 3.2: Principales propiedades térmicas de las matrices termoplásticas 
 LDPE GPE PBS 
Tf (ºC) 113.64 113.70 106.28 
ΔH (J/g) 99.55 49.93 38.32 
Cristalinidad (%) 34.56 17.04 34.84 
 
La energía superficial de cada matriz se calculó a partir de medidas de ángulo de contacto 
utilizando el método de cálculo de Owens-Wendt-Rabel-Kaelble (OWRK) [3] (ver epígrafe 
3.5.1). 
La aproximación de OWRK proporciona información sobre el carácter hidrofílico de los 
materiales, lo que se puede traducir en la capacidad de mojado de los mismos. En la Figura 3.2 
se muestran los resultados de energía superficial para los tres polímeros. 
 
Figura 3.2: Energía superficial de las matrices poliméricas 
Como se puede observar, la componente polar de las tres matrices es mínima, por lo que 
se comprueba el carácter hidrófobo de los tres polímeros. 
Por último se caracterizaron las matrices mediante FTIR (ver epígrafe 3.5.9) para 
identificar los grupos funcional principales. Los espectros obtenidos para el LDPE y el GPE 
fueron iguales al tratarse en los dos casos del mismo compuesto y únicamente diferir en su 
fuente de obtención (petroquímica o renovable). Las bandas de absorción encontradas en las  
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matrices de polietileno se corresponden con las vibraciones asociadas a los grupos –CH2-, a 720 
y 1468 cm-1, y –CH-, a 2851 y 2920 cm-1, como se observa en la Figura 3.3. 
 
Figura 3.3: Espectros FTIR de las matrices LDPE, GPE y PBS 
 En el PBS se pueden identificar seis bandas de absorción principales. La banda situada a 
917 cm-1 se corresponde con el enlace –C-OH- de los ácidos carboxílicos. El pico situado a 1045 
cm-1 se atribuye al grupo –O-C-C- y el encontrado a 1151 cm-1 se asocia a los grupos –C-O-C- 
presentes en los enlaces éster del PBS. Las bandas encontradas a 1330 y 2945 cm-1 se asigna a 
los grupos -CH2- pertenecientes a la cadena principal del PBS [4] y la banda a 1710 cm
-1 
pertenece al enlace C=O de los grupos éster del PBS [1]. 
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3.2.2. FIBRAS NATURALES 
Como refuerzo de los materiales compuestos se utilizaron fibras cortas de lino y coco y 
tejido unidireccional de lino. Las fibras cortas fueron suministradas por Procotex (Dottignies, 
Bélgica) siendo las de lino de una longitud media de 1 y de 10 mm y con aspecto de algodón y 
las de coco únicamente de 5 mm. El tejido unidireccional de lino, Biotex con un peso de 275 
g/m2, fue proporcionado por Easy Composites (Staffordshire, Reino Unido). En la Figura 3.4 se 
pueden ver los tres tipos de refuerzo. 
 
Figura 3.4: Refuerzos de (a) fibra corta de lino, (b) fibra corta de coco y (c) tejido unidireccional de lino 
Las fibras naturales son estructuras lignocelulósicas compuestas principalmente por 
celulosa, hemicelulosa y lignina, y en menor medida pueden contener pectinas, ceras, proteínas, 
cenizas, taninos y sales inorgánicas. En la Tabla 3.3 [5] se puede ver la composición principal de 
las fibras de lino y de coco. 
Tabla 3.3: Composición principal de las fibras de lino y coco 
Fibra Celulosa 
(%) 
Hemicelulosa 
(%) 
Lignina  
(%) 
Lino 71-81 18.6-20.6 2.2-3.0 
Coco 32-47 0.3-20.0 31-45.0 
 
Las propiedades de cada tipo de fibra natural dependen, por tanto, de la composición de 
la misma, siendo el componente con mayor influencia la celulosa. La Tabla 3.4 muestra las 
principales propiedades mecánicas de las fibras de lino y coco [6,7]. 
  
     Resultados y discusión 
 
76 | Durabilidad y biodeterioro de NFRP’s: Efecto de tratamientos de plasma   
Tabla 3.4: Propiedades mecánicas de las fibras de lino y coco 
Fibra Densidad 
(g/cm3) 
Resistencia 
(MPa) 
Módulo 
(GPa) 
Elongación a 
rotura (%) 
Lino 1.50-1.54 450-1500 27.6-38.0 1.5-3.2 
Coco 1.15-1.45 106-175 1.3-6.0 15.0-59.9 
 
La caracterización térmica de las fibras se llevó a cabo mediante análisis 
termogravimétrico (ver epígrafe 3.5.5). Los resultados permiten conocer a partir de qué 
temperatura las fibras comienzan a degradarse. Este factor es muy importante y afecta a la 
selección de las matrices de los futuros materiales compuestos, puesto que durante el proceso de 
fabricación, la temperatura no debe sobrepasar el valor de degradación de las fibras.  
 
Figura 3.5: Análisis termogravimétrico de las fibras naturales de lino y coco 
En la Figura 3.5 se observa que a 100ºC hay una pequeña pérdida de peso que se 
corresponde con la pérdida de agua que de por sí y debido a su carácter hidrofílico poseen las 
fibras naturales. Desde ahí hasta aproximadamente 250 ºC [8,9] el peso de ambas fibras se 
mantiene constante y a partir de esa temperatura las fibras comienzan a degradarse. Por lo tanto, 
esa es la temperatura máxima a la que las fibras naturales podrán estar sometidas durante 
cualquier proceso de fabricación. 
Mediante FTIR (epígrafe 3.5.9) se analizó la composición de las fibras de lino y de coco, 
comprobando que las principales bandas de absorción se asignaban a los enlaces presentes en la 
celulosa, hemicelulosa y lignina y agua absorbida en la superficie tal y como se muestra en la 
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Figura 3.6. Los espectros obtenidos para la fibra corta de lino y el tejido unidireccional fueron 
iguales. 
 
Figura 3.6: FTIR de las fibres naturales de lino y coco 
Estos tres componentes están principalmente compuestos por ésteres, cetonas aromáticas 
y alcoholes con diferencias en el contenido de oxigeno de los grupos funcionales [10]. Las 
bandas situadas en torno a 1740 cm-1 se asocian al enlace carbonilo (C=O) presente en los grupos 
acéticos de la hemicelulosa [11]. En torno a 3420 cm-1 se encuentra la banda de absorción de los 
grupos hidroxilo (OH) de la celulosa y a 2900 cm-1 los enlaces C-H. Ambas fibras presentas 
espectros muy similares debido a que los componentes, a diferencia de la cuantía de cada uno, 
son en esencia los mismos. 
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Por último el análisis morfológico de las fibras se llevó a cabo mediante SEM (ver 
epígrafe 3.5.7).  
 
Figura 3.7: Micrografías de las fibras naturales de lino a) y b) y coco c) y d) 
En la Figura 3.7 se observan las micrografías correspondientes a los dos tipos de fibras 
naturales, las imágenes a) y b) se corresponde con la fibra de lino y las imágenes c) y d) con la 
fibra de coco. Se midieron también los diámetros de ambas fibras en todas las micrografías 
obteniendo unos valores de entre 12 y 90 µm para la fibra de lino [12,13]  y de entre 130 y 250 
µm para la fibra de coco [14]. 
3.3. TRATAMIENTOS SUPERFICIALES 
3.3.1. PLASMA DE BAJA PRESIÓN (LPP) 
El tratamiento superficial de plasma de baja presión (LPP) se realizó en una cámara 
Harrick Plasma Cleaner (Ithaca, NY, EE.UU), modelo PDC-002 (220 V, 50 Hz) cuyo esquema 
se muestra en la Figura 3.8. El gas empleado para producir el plasma fue aire y la presión en la 
cámara de 300 mtorr, la cual se consigue mediante una bomba de vacío conectada al sistema. 
Este tipo de tratamiento de plasma es el adecuado para modificar la superficie de fibras 
cortas, ya que no hay un flujo directo que incida sobre ella, dispersándolas. En aquellos 
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materiales en los que las fibras se trataron con plasma de baja presión fue necesario optimizar 
previamente los parámetros del tratamiento, tiempo de residencia en la cámara de vacío y 
potencia empleada.  
 
Figura 3.8: Esquema de funcionamiento de una cámara de plasma de baja presión 
Para comparar la mojabilidad de las fibras se realizaron medidas de ángulo de contacto, 
antes y después del tratamiento. El proceso de optimización del tratamiento LPP se llevó a cabo 
sobre las fibras de lino dispuestas sobre una superficie plana, como se puede ver en la Figura 3.9 
y esas condiciones óptimas (1 min de residencia en la cámara de vació y a máxima potencia del 
equipo) se utilizaron también en la fibra de coco. 
 
Figura 3.9: Disposición de las fibras de lino para las medidas de ángulo de contacto 
A partir de las medidas de ángulo de contacto se puede obtener información de la 
variación de mojabilidad en función de las condiciones del tratamiento, lo que dará lugar a un 
mejor o peor mojado entre las fibras y la matriz. 
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3.3.2. PLASMA ATMOSFÉRICO CON ANTORCHA (APPT) 
El tratamiento superficial mediante antorcha de plasma atmosférico (APPT) se llevó a 
cabo en un dispositivo de Plasmatreat GmbH (Steinghagen, Alemania) como el representado en 
la Figura 3.10 a temperatura ambiente y con una humedad relativa del 35-40%.  El sistema 
trabaja a una frecuencia de 17 kHz y a una tensión de descarga de 20 kV. Está provisto de una 
antorcha rotatoria que gira a 1900 rpm a través de la cual el flujo de plasma es expedido a una 
presión de 2 bares. 
 
Figura 3.10: Esquema de funcionamiento del sistema de tratamiento APPT 
Para la optimización del tratamiento APPT hay que definir dos parámetros de trabajo, la 
distancia entre tobera de la antorcha y muestra y el tiempo de permanencia de la muestra bajo el 
flujo de plasma, controlado por la velocidad de la plataforma donde está situada la muestra.  
Las medidas de ángulo de contacto no se pudieron llevar a cabo debido a la gran 
capilaridad del tejido natural que absorbía completamente la gota de agua tan pronto era 
depositada. Por este motivo, la optimización del proceso se realizó de manera visual, definiendo 
en primer lugar la distancia entre la boquilla y la muestra de forma que las fibras no sufrieran 
ningún deterioro a simple vista y después la velocidad de la plataforma buscando un compromiso 
entre el efecto deseado por parte del tratamiento y la integridad de las fibras. Los parámetros 
finales fueron una velocidad de 2.5 m/min y una distancia entre muestra y boquilla de 20 mm. 
Por último, para confirmar que la fibra no había sido dañada por el tratamiento, se realizaron 
ensayos de tracción de la fibra sola antes y después del mismo, a una velocidad de ensayo de 5 
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mm/min y empleando una célula de carga de 50 N, corroborando que la resistencia máxima de 
tracción de las fibras de lino no había sido alterada. 
3.3.3. TRATAMIENTOS ALCALINOS 
Para obtener una comparativa de los resultados obtenidos con los tratamientos de plasma, 
con otros tratamientos químicos, más comúnmente empleados sobre fibras naturales, se 
realizaron dos tratamientos alcalinos. Los tratamientos se realizaron sobre tejido unidireccional 
de lino y éste fue sumergido en una disolución de NaOH al 5% en peso durante 1 h a 25ºC en 
uno de los tratamientos y a 80 ºC en el otro [15]. Posteriormente las fibras se lavaron con agua 
destilada y se secaron a temperatura ambiente.  
3.3.4. TRATAMIENTO CON SILANO 
Para el tratamiento de las fibras de lino con silano se utilizó el tetraetoxisilano (TEOS), 
en cuya fórmula se puede observar que contiene cuatro grupos hidrolizables (Figura 3.11). Fue 
proporcionado por ABCR GmbH & Co. KG (Karlsruhe, Alemania). Se preparó una disolución 
acuosa ajustando el pH del agua con ácido acético hasta un valor de 4. Posteriormente se 
adiciona el silano TEOS con una concentración del 1% en peso manteniéndolo en agitación 
durante 2 h. Tras la hidrólisis las fibras permanecieron inmersas en la disolución durante 1 h y 
por último se secaron a 60 ºC en una estufa durante 24 h [16].  
 
Figura 3.11: Tetraetoxisilano (TEOS; C8H20O4Si) 
3.4. PROCEDIMIENTO EXPERIMENTAL  
3.4.1. PREPARACIÓN DE LOS COMPOSITES DE FIBRA CORTA 
Los materiales compuestos de LDPE reforzados con fibras cortas, tanto de lino como de 
coco, se fabricaron en una mezcladora de rotores (Haake Rheomix 252, MA, EE.UU) cuyo 
volumen de mezcla es de 69 cm3. Las mezclas se realizaron a una temperatura de 150 ºC y un 
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tiempo de residencia en la cámara de 40 minutos, tiempo suficiente para que el par ejercido por 
los rotores sobre la mezcla permanezca estabilizado durante 10 minutos y la mezcla obtenida sea 
homogénea y con una buena dispersión de las fibras en la matriz. Un ejemplo de la mezcla 
resultante se muestra en la Figura 3.12. 
 
Figura 3.12: Mezcla obtenida de LDPE y fibras cortas de lino 
Las mezclas obtenidas se procesaron en una prensa de platos calientes (Fontune Presses 
TPB374, Barendrecht, Países Bajos) utilizando un marco de dimensiones definidas (300 x 300 
mm) para obtener planchas de material compuesto de espesor controlado. Las probetas 
destinadas a ensayos de tracción se fabricaron con un espesor de 1 mm y aquellas que se 
sometieron a ensayos de flexión de 5 mm (Figura 3.13). 
 
Figura 3.13: Probetas de tracción y flexión a partir de las planchas de material compuesto 
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El contenido de fibra se optimizó mediante la evaluación de las propiedades mecánicas 
obtenidas en ensayos de tracción (ver epígrafe 3.5.2.1) variando el contenido de refuerzo desde 
un 5 hasta un 40% en peso. 
3.4.2. PREPARACIÓN DE LOS COMPOSITES DE FIBRA LARGA 
Los materiales compuestos con fibras largas se fabricaron usando como refuerzo tejido 
unidireccional de lino y como matrices, LDPE, GPE y PBS. La fabricación se llevó a cabo 
directamente en la misma prensa de platos calientes en la que se prensaron las mezclas de fibra 
corta (3.4.1). Se colocó una capa de tejido de lino entre dos láminas de la correspondiente matriz, 
previamente fabricadas a partir de granza de cada polímero, delimitando el espesor del 
composite final a 1 mm y manteniendo una relación en peso entre fibra y matriz de en torno al 
30% de refuerzo, igual que el óptimo seleccionado en los materiales compuestos con fibra corta.  
3.4.3. BIODETERIORO 
3.4.3.1. Soil Burial Test 
El ensayo de enterramiento se llevó a cabo con materiales compuestos reforzados con 
lino, tanto con tejido unidireccional como con fibra corta (30% en peso), y con dos matrices 
diferentes de carácter “bio”, una matriz 100% biodegradable, PBS, y una que no lo es, GPE. En 
cada uno de los materiales se comparó el efecto de los tratamientos de plasma (LPP sobre las 
fibras cortas y APPT sobre el tejido unidireccional) sobre la velocidad de degradación, 
comparando cada material reforzado con fibras sin tratar con su homólogo tratado. También se 
analizó la influencia del tipo de fibra, corta o tejido, así como el tipo de matriz. En la Tabla 3.5 
se muestra los diez materiales estudiados.  
De cada uno de los diez materiales se prepararon tres probetas de dimensiones 40x20 mm 
y 1 mm de espesor y se pesaron antes de ser enterrados. La tierra se mantuvo húmeda durante 
todo el tiempo que duró el ensayo añadiendo la misma cantidad de agua cada tres días (20 ml). 
Los materiales se desenterraron a los 6, 13, 30, 60, 90, 120 y 150 días y se lavaron con 
abundante agua para eliminar al máximo los restos de tierra. Por último, se secaron en una estufa 
de vacío durante 2 h a una temperatura de entre 25 y 30 ºC antes de realizar la pesada tras el 
enterramiento [17,18]. Se evaluó la pérdida de peso de cada material con el tiempo así como sus 
cambios morfológicos que fueron analizados mediante microscopia electrónica de barrido 
(SEM). 
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Tabla 3.5: Materiales sometidos al soil burial test 
Material Descripción 
PBS Polímero sin refuerzo 
PBS-FC-ST PBS reforzado con fibra corta de lino sin tratar 
PBS-FC-LPP PBS reforzado con fibra corta de lino LPP 
PBS-FL-ST PBS reforzado con tejido unidireccional de lino sin tratar 
PBS-FL-APPT PBS reforzado con tejido unidireccional de lino APPT 
GPE Polímero sin refuerzo 
GPE-FC-ST GPE reforzado con fibra corta de lino sin tratar 
GPE-FC-LPP GPE reforzado con fibra corta de lino LPP 
GPE-FL-ST GPE reforzado con tejido unidireccional de lino sin tratar 
GPE-FL-APPT GPE reforzado con tejido unidireccional de lino APPT 
 
3.4.3.2. Actividad bacteriana 
Para el estudio del comportamiento de los materiales compuestos de lino frente a la 
degradación por contaminación microbiológica se utilizaron las actinobacterias Gram – positivas 
Cellulosimicrobium cellulans [19] suministradas, para crecimiento activo, por Colección 
Española de Cultivos y Cepas Tipo (Universidad de Valencia, España). Las bacterias se 
obtuvieron a partir de un gel neutralizador de acidez de hidróxido de aluminio y fueron aisladas 
por M.P. Lechevalier. Estas bacterias descomponen la quitina y la xantina y producen la encima 
hipoxantina fosfatasa. Las colonias individuales se recogen de las placas de agar y se cultivan en 
un medio de crecimiento adecuado (5 g de extracto de carne, 10 g de peptona, 5 g de NaCl, 1 l de 
agua destilada, pH = 7,2) ajustando la temperatura a 37 ºC durante 48 h bajo atmosfera 
controlada de CO2. 
Se realizaron dos experimentos diferentes.  El objetivo del primer experimento es la 
comparación entre fibra corta y tejido unidireccional de lino. Para ello se depositaron 20 mg de 
cada tipo de fibra de lino en un tubo FalconTM estéril y se sumergieron en 5 ml del medio rico en 
nutrientes descrito anteriormente. Las muestras se mantuvieron a 37 ºC en un agitador orbital 
(150 rpm) durante distintos periodos de tiempo, permitiendo crecer cualquier microorganismo 
que pudiera existir en las fibras. Tras este período, el líquido se agitó nuevamente para permitir 
una correcta dispersión de la suspensión bacteriana. Se depositaron alícuotas de 150 μL sobre 
placas de agar en triple estría, procediéndose a una incubación adicional de 24 h según las 
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condiciones anteriormente descritas. El método de PCA (“Plate Counting Agar” o contaje por 
crecimiento en placa) permite calcular el número de colonias formadoras (CFU) a través de la 
siguiente fórmula: 
CFU/ml = Número de colonias por placa ∙ Factor dilución / ml sembrados 
 Las condiciones experimentales seleccionadas se resumen en la Tabla 3.6 . Se realizaron 
3 réplicas por condición. 
Tabla 3.6: Tiempos de crecimiento de los microorganismos presentes en las fibras 
Muestra t en medio de cultivo 
(h) 
t en placa agar 
(h) 
FC-ST / FC-LPP 
FL-ST / FL-APPT 
0 
24 4 
24 
 
En el segundo experimento se pretendió evaluar cómo influye el tipo de fibra de lino 
(corta o tejido unidireccional) y los tratamientos de plasma, en la adhesión y el crecimiento de 
las bacterias seleccionadas, Cellulomonas, tanto sobre las fibras como sobre los materiales 
compuestos de matriz de PBS.  
En primer lugar, las placas de agar se sembraron en césped con 150 μl de la solución 
bacteriana (previamente incubada durante 48 h a 37 ºC) y se colocó una porción de 
aproximadamente 1 cm2 de cada muestra, permitiendo a las colonias crecer durante 48 y 96 h, de 
esta manera se puede evaluar la presencia de un halo de inhibición. Por otro lado, y 
análogamente al caso descrito en el primer experimento, las muestras se colocaron inmersas en 
tubos FalconTM, esta vez, en la disolución bacteriana a 37ºC y bajo agitación. Posteriormente, las 
muestras se colocaron en placas de cultivo estériles en la disolución bacteriana (OD600 = 0.139). 
También se sembraron, tras 24h de incubación bajo condiciones estándar, 20 µl de la solución 
bacteriana con dilución 1/100 hasta OD600 = 0.039 en placas de agar. Como muestra de control, 
se llevó a cabo el mismo protocolo sumergiendo las muestras en medio de cultivo sin adición de 
Cellulomonas. 
 Tras los ensayos, las muestras se preparan para poder ser analizadas mediante SEM de 
acuerdo al siguiente protocolo. Tras incubación se eliminó el medio bacteriano y las muestras 
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fueron lavadas por duplicado con una disolución tampón fosfatada. Se adicionó 1 ml de 
glutaraldehido como agente de fijado (5% p/v en disolución tampón). Tras 30 minutos, se 
eliminó el agente de fijado y se volvieron a lavar las muestras con la disolución tampón (x2). Por 
último se procedió a deshidratar los materiales con disoluciones de concentraciones crecientes de 
etanol-agua (10, 30, 50, 70, 90, 100% v/v) manteniendo la inmersión en cada disolución durante 
15 minutos. El último paso de secado con etanol 100% se realizó por duplicado, y las muestras 
fueron finalmente secadas en estufa de vacío antes de su recubrimiento con oro para la 
visualización mediante SEM. 
3.5. ANÁLISIS Y TÉCNICAS DE CARACTERIZACIÓN 
3.5.1. MEDIDAS DE ÁNGULO DE CONTACTO 
Para realizar las medidas de ángulo de contacto y calcular la energía superficial de las 
matrices de los materiales compuestos, se utilizó un goniómetro OCA 15 plus (DataPhysics, 
Neurtek Instruments, Eibar, España) utilizando el método experimental de la gota sésil con un 
volumen de gota de 2µl y midiendo el ángulo de cinco gotas por cada material y líquido, de 
acuerdo a la norma UNE EN 828:2013 [20]. Los líquidos de ensayo fueron agua desionizada, 
diiodometano y glicerol, cuyos valores de energía superficial (γT) y componentes polar (γP) y 
dispersiva (γD) se muestran en la Tabla 3.7 . Las medidas de ángulo de contacto se llevaron a 
cabo en una cámara termostatizada a 24 ± 2 ºC, previamente saturada con vapor del líquido de 
medida durante al menos 5 min. 
Tabla 3.7: Tensión superficial de los líquidos de medición de ángulo de contacto por el método OWRK (mN/m) 
Líquido γT  γD γP 
Agua desionizada 72.10 19.90 52.20 
Diiodometano 50 47.4 2.6 
Glicerol 64 34 30 
 
Para optimizar el tratamiento LPP, únicamente se comparó la mojabilidad de las fibras y 
las medidas de ángulo de contacto se realizaron de igual modo que en el caso anterior pero 
únicamente utilizando agua destilada como líquido de ensayo. 
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El software asociado, que permite realizar las mediciones y calcular la energía superficial 
se denomina SCA 202 V.3.11.13. 
3.5.2. PROPIEDADES MECÁNICAS 
3.5.2.1. Ensayo de tracción 
Los ensayos de tracción se realizaron en una máquina electromecánica universal de 
ensayos Microtest EM2/FR (Madrid, España) siguiendo la norma UNE-EN ISO 527-1:2012 
[21]. El espesor de las probetas normalizadas fue de 1 mm y el resto de dimensiones se muestran 
en la Figura 3.14. 
 
Figura 3.14: Dimensiones de la probeta normalizada de tracción 
La velocidad de los ensayos fue de 5 mm/min utilizando una célula de carga de 1 kN. La 
resistencia máxima fue calculada mediante la ecuación (3.1), siendo F la fuerza aplicada y A0 la 
sección inicial de la probeta. 
0A
F
       (3.1) 
También se realizaron ensayos de tracción de hebras de lino en otra máquina universal de 
ensayos, de menores dimensiones, Microtest DT005 FR (Madrid, España). En este caso la célula 
de carga fue de 50 N y la velocidad de ensayo 5 mm/min. 
3.5.2.2. Ensayo de flexión 
Se realizaron ensayos de flexión en tres puntos para el estudio de durabilidad de los 
materiales compuestos de fibra corta de lino y coco. El equipo empleado fue el mismo que el 
utilizado en los ensayos de tracción con el accesorio adecuado para ensayos de flexión en tres 
puntos y de acuerdo a la norma UNE-EN ISO 178:2003 [22]. Las dimensiones de las probetas y 
la distancia entre apoyos se muestran en la Figura 3.15. 
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Figura 3.15: Dimensiones de la probeta y disposición del ensayo de flexión en tres puntos (mm) 
La célula de carga empleada fue de 1 kN y la velocidad de ensayo 10 mm/min. Tras los 
ensayos se calcularon la resistencia a flexión y la deformación según las ecuaciones (3.2) y (3.3), 
respectivamente: 
22
3
bh
FL
f         (3.2) 
 %100
6
2L
sh
f        (3.3) 
Donde F es la fuerza aplicada, L, la distancia entre apoyos, b y h el ancho y espesor de la 
probeta, respectivamente y s la flecha producida. 
3.5.2.3. Ensayo de pull out 
Para hacer una comparativa de la influencia de diferentes tratamientos superficiales en la 
adhesión entre las fibras naturales de lino y la matriz de LDPE se llevaron a cabo ensayos de 
pull-out embebiendo una hebra de lino en un pellet de LDPE, calentándolo hasta que el LDPE 
fundido mojara totalmente la fibra y luego dejándolo enfriar nuevamente (Figura 3.16) [23]. El 
ensayo se realizó aplicando una fuerza de tracción para extraer la fibra de la matriz en una 
máquina universal de ensayos Microtest DT005 FR (Madrid, España). 
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Figura 3.16: Esquema del ensayo de pull-out de fibra única 
El ensayo se realizó con una célula de carga de 50 N y una velocidad de ensayo de 5 
mm/min. A partir de la fuerza máxima obtenida en el ensayo se puede calcular la resistencia 
interfacial de cortadura, IFSS, según la ecuación (3.4). 
eff
máx
Ld
F
IFSS



      (3.4) 
donde Fmáx es la máxima fuerza alcanzada durante el ensayo de pull-out, df, el diámetro 
de la hebra de lino y Lef la longitud embebida en el pellet de LDPE. 
3.5.2.4. Ensayo de pelado 
Se llevaron a cabo ensayos de pelado en T bajo la norma UNE EN ISO 11339:2010 [24] 
para comparar la fuerza de pelado de los composites reforzados con tejido unidireccional de lino 
tratados con APPT y sin tratar. Asimismo, este ensayo proporciona información sobre el tipo de 
rotura que ha tenido lugar, cohesiva, adhesiva o mixta. En la Figura 3.17 se observa un esquema 
de la disposición del ensayo de pelado en T realizado en una máquina electromecánica universal 
de ensayos Microtest EM2/FR (Madrid, España). 
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Figura 3.17: Esquema de ensayo de pelado en T 
Se colocaron dos capas de tejido unidireccional de lino unidas entre sí por la matriz 
objeto de estudio que actúa como adhesivo entre ambas capas y se ejerce la fuerza de tracción tal 
y como se indica en la Figura 3.17. Los ensayos se realizaron con una célula de carga de 1 kN a 
una velocidad de 5 mm/min. 
3.5.3. ENSAYOS DE ABSORCIÓN DE AGUA 
Los ensayos de absorción de agua se realizaron mediante la inmersión en agua de las 
probetas de materiales compuestos de fibras cortas de lino y coco tratados con y sin LPP, tras 
diferentes tiempos de envejecimiento, 1, 2, 8, 30 y 60 días. Una vez extraídas las probetas del 
baño de agua se secaron con papel absorbente y se procedió a su pesada inmediatamente 
después. Tras cada tiempo de envejecimiento, la absorción de agua se evaluó mediante la 
ganancia de peso, Mt, de acuerdo a la ecuación (3.5). 
100
0
0 


W
WW
M tt       (3.5) 
donde W0 es el peso de la probeta seca antes de ser sumergida en agua y Wt el peso de la 
probeta tras cada tiempo de envejecimiento. 
Se han desarrollado multitud de modelos para describir el comportamiento de los 
materiales compuestos frente a la absorción de humedad. El más sencillo y común se 
corresponde con las leyes de difusión de Fick [25]. Estas leyes definen un proceso de difusión 
para una lámina plana de espesor h con una distribución inicial uniforme y una idéntica 
concentración inicial en la superficie [26], de modo que se cumple la siguiente ecuación: 
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donde Mt es la absorción de humedad a tiempo t, Mm, es la máxima ganancia de humedad 
en el estado de equilibrio, D es el coeficiente de difusión que deseamos conocer y h el espesor de 
la muestra.  
Dependiendo del valor obtenido para el cociente Mt/Mm existen varias aproximaciones 
para realizar los cálculos [27]. Cuando Mt/Mm es menor de 0.6, la primera parte de la curva se 
puede relacionar mediante la expresión (3.7): 

Dt
hM
M
m
t 4       (3.7) 
Mientras que para valores de Mt/Mm mayores de 0.6 se considera como una buena 
aproximación la obtenida mediante la ecuación (3.8): 
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El coeficiente de difusión D, es el parámetro más importante y será calculado, para cada 
caso a partir de las ecuaciones (3.6) y (3.7) dependiendo de los valores Mt/Mm. 
3.5.4. CALORIMETRÍA DIFERENCIAL DE BARRIDO (DSC) 
Se trata de una técnica termoanalítica en la que la diferencia de calor entre una muestra y 
una referencia es medida como una función de la temperatura. Determinando la diferencia de 
flujo calorífico entre la muestra y la referencia se puede cuantificar el calor absorbido o liberado 
durante determinadas transiciones. 
Para evaluar la temperatura y entalpía de fusión así como la cristalinidad de los 
materiales se utilizó un DSC822 de Mettler Toledo (Greifensee, Suiza). Se utilizaron crisoles de 
aluminio de 40 µl de capacidad con un orificio en la tapa de 50 µm y se llenaron con una 
cantidad de material de entre 5 y 10 mg. Como gas de purga se utilizó nitrógeno, con un caudal 
de 80 ml/min. Se llevaron a cabo tres ensayos dinámicos diferentes dependiendo del análisis: 
 
     Resultados y discusión 
 
92 | Durabilidad y biodeterioro de NFRP’s: Efecto de tratamientos de plasma   
 Efecto del tratamiento LPP en materiales compuestos reforzados con fibras cortas: 
De -40 a 200 ºC  a una velocidad de calentamiento de 10 ºC/min 
200 ºC durante 3min. 
De 200 a -40 ºC a una velocidad de enfriamiento de 20 ºC/min 
De -40 a 200 ºC a una velocidad de calentamiento de 10 ºC/min 
 
 Efecto del envejecimiento en materiales compuestos reforzados con fibras cortas: 
De 20 a 180 ºC a una velocidad de calentamiento de 5 ºC/min 
 
 Efecto del envejecimiento en materiales compuestos reforzados con fibra larga tejida 
unidireccional: 
De 0 a 180 ºC a una velocidad de calentamiento de 10 ºC/min 
 
En los casos en los que se analiza el efecto del envejecimiento sólo es necesario realizar 
una única rampa de calentamiento, pues tras un segundo barrido, dicho efecto, objeto de estudio, 
ya habría desaparecido. 
3.5.5. ANÁLISIS TERMOGRAVIMÉTRICO (TGA) 
Este tipo de análisis se basa en la medida de la variación de masa de una muestra al ser 
sometida a una rampa de temperaturas bajo atmósfera controlada. Esta técnica se utilizó para 
conocer la temperatura de degradación de las fibras naturales de lino y coco empleando un 
equipo Pyris1 TGA (Perkin Elmer, Madrid, España) desde 30 hasta 400ºC con una velocidad de 
calentamiento de 10 ºC/min. 
Para el estudio de las cinéticas de reacción y la estimación de vida útil de los materiales 
compuestos de fibras cortas de lino y coco, también se recurrió a los análisis TGA, utilizando un 
equipo TGA Q500 de TA Instruments (New Castle, EE.UU.) que tiene incorporado un 
espectrómetro de masas MS Discovery (TA Instruments) de manera que se pueden obtener los 
pesos moleculares de los compuestos que se desprenden durante el ensayo y a qué temperatura lo 
hacen. Para cada material se realizaron seis ensayos a distintas velocidades de calentamiento 5, 
7, 10, 13, 15 y 20 ºC/min. Mediante el software STAR de Mettler Toledo  y a partir de los 
termogramas obtenidos para cada velocidad, es posible calcular la energía de activación (Ea) en 
función del grado de degradación del material (α)  mediante el modelo cinético incorporado en el 
software, Model Free Kinetics (MFK), y compararla con la obtenida mediante el modelo de 
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Kissinger [28]. En este modelo se calcula la energía de activación a partir de la temperatura del 
pico de la derivada de la curva de descomposición como una función de la velocidad de 
calentamiento, según la ecuación (3.9): 
p
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      (3.9) 
Donde β es la velocidad de calentamiento, Tp, la temperatura (K), R, la constante de los 
gases (8.314 J/mol K) y Ea, la energía de activación (J/mol) que se desea calcular.  
A partir de aquí, y aplicando la ecuación de Toop [29], ecuación (3.10), es posible 
calcular la vida útil de cada material en función de la temperatura [30]. 
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Donde β es la velocidad de calentamiento, R, la constante de los gases, Ea, la energía de 
activación calculada para el grado de descomposición (obtenida mediante MEK) que se 
considere fallo del material, en este caso un 5%, Tf, las temperaturas de servicio elegidas para el 
cálculo de la vida útil, P(Xf), una función que viene dada por los valores Ea/RTc (donde Tc es la 
temperatura al porcentaje de descomposición que se considera fallo, 5%) según la teoría de Toop 
[29] cuya tabulación se puede ver en el Apéndice E, y por último tf, el tiempo estimado hasta 
fallo del material, es decir, la vida útil del mismo. 
3.5.6. ESPECTROSCOPÍA FOTOELCTRÓNICA DE RAYOS X (XPS) 
El análisis de XPS es un método de caracterización de superficies basado en el efecto 
fotoeléctrico, por el cual la incidencia de un fotón de rayos X provoca la emisión de 
fotoelectrones proporcionando información de la energía de niveles electrónicos y por lo tanto de 
la naturaleza del átomo emisor, la muestra. La profundidad de penetración máxima de esta 
técnica es de 10 nm y se pueden identificar todos los elementos presentes en concentraciones 
mayores al 0.1 % (excepto H y He), proporcionando, además, información acerca del entorno 
molecular (estado de oxidación, átomos enlazantes, orbitales moleculares etc.). 
Las posibles modificaciones químicas que los tratamientos de plasma pueden causar 
sobre la superficie de las fibras de lino y coco se analizó, por tanto mediante XPS utilizando un 
dispositivo VG Scientific Microtech Multilab (VG Scientie, Hastings, Reino Unido) que opera 
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con un filamento de Mg-Kα como fuente de rayos X (1253.6 eV) trabajando a 15keV y 300W. 
Debido a la dificultad de colocar las fibras paralelas al haz de rayos X se realizaron tres medidas 
de cada una y se obtuvo el valor medio. El análisis se realizó en una superficie de 1x1 cm2 con 
una presión residual del equipo por debajo de 5x108 torr. El barrido abarca energías de enlace de 
0 a 1200 eV, obteniéndose espectros de alta resolución en el rango de 20 eV. La curva de ajuste 
empleada fue una Gaussiana (70%) - Lorentziana (30%) y todas las energías de enlace 
encontradas se refirieron a la posición del pico correspondiente al nivel C1s (285 eV). Para el 
cálculo de las concentraciones elementales de los átomos se empleó un sistema VGX900-W. 
3.5.7. MICROSCOPÍA ELECTRÓNICA DE BARRIDO (SEM) 
La caracterización morfológica de las muestras se realizó mediante SEM, técnica basada 
en la proyección de un haz de electrones sobre una superficie, registrándose el efecto en un 
detector [31]. El equipo utilizado para el estudio de la adhesión entre fibra y matriz fue un 
microscopio Philips XL-30 FEI Europe (Eindhoven, Holanda), empleando un potencial de 
aceleración entre 10-15 kV, en función de la muestra a evaluar. En nuestro caso fue necesario 
crear un medio conductor de los electrones sobre la superficie de los materiales compuestos 
poliméricos, para lo cual las muestras se recubrieron con oro con un dispositivo Polaron SC7640 
de alta resolución. La adhesión entre las fibras (largas y cortas) y las diferentes matrices se 
analizó a partir de la sección de rotura de las probetas ensayadas a tracción. 
Para el estudio morfológico tanto del estudio de pérdida de material de los materiales 
sometidos al “soil burial test” como el análisis por imagen de la actividad bacteriana, se utilizó 
un microscopio TENEO-LoVac (Eindhoven, Holanda). En el caso de los materiales 
pertenecientes al soil burial test, los observados al cabo de 30 días de enterramiento se 
observaron en bajo vacío y sin recubrir las muestras. A partir de los 60 días de ensayo y hasta 
150, las muestras se recubrieron con carbono y se observaron en alto vacío. 
Las muestras de los materiales bacteriológicos, previamente fijadas con glutaraldehido 
según el proceso descrito en el epígrafe 3.4.3.2, se recubrieron con oro en el dispositivo Polaron 
SC7640 y se observaron en alto vacío. 
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3.5.8. ESPECTROSCOPÍA ULTRAVIOLETA (UV) 
La espectroscopía ultravioleta visible es una técnica basada en el proceso de absorción de 
la radiación UV-vis (160 ≤λ ≤780 nm) por una molécula. La radiación absorbida provoca 
transiciones electrónicas que pueden ser cuantificadas. 
Una característica muy notable que diferencia a determinados compuestos es su color. 
Durante el proceso de envejecimiento de los materiales compuestos reforzados con fibras cortas 
de lino y coco, el agua donde permanecieron inmersos cambió su color adquiriendo cierta 
tonalidad amarilla, más notable en los materiales de coco que en los de lino. La espectroscopía 
UV se empleó para determinar qué compuesto perteneciente a las fibras naturales había sido 
disuelto en el agua y en qué proporción. Para ello se realizaron los espectros UV de todos los 
líquidos tras 30 y 60 días de envejecimiento utilizando un espectofotómetro Cary 4000 UV-vis 
de doble haz (Agilent Technologies, Santa Clara, CA, EE.UU). 
El agua donde se sumergieron tanto las probetas de material compuesto como fibras 
naturales solas, no solo cambió su color sino que se acidificó, por lo que se consideró que la 
sustancia disuelta era un tipo de lignina ácida y no celulosa, que es, además, generalmente 
blanca. Se preparó una disolución de ácido lignosulfónico (pH = 3.5) en agua proporcionado por 
Sigma Aldrich (San Luis, Misuri, EE.UU.) y se fue diluyendo hasta conseguir una coloración 
similar a la obtenida en el agua tras los dos meses de envejecimiento (Figura 3.18). A partir de 
aquí se definieron tres concentraciones para preparar las disoluciones patrón con las que se 
realizó la curva de calibración, 0.1, 0.05 y 0.025 % en peso. 
 
Figura 3.18: Determinación de las concentraciones de las disoluciones patrón de la curva de calibración 
Una vez corroborado que la máxima absorbancia de todos los líquidos tiene lugar a la 
misma longitud de onda que las disoluciones patrón, se puede calcular, a partir de la curva de 
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calibración y de la ecuación de Lambert-Beer (ecuación 3.11), las concentraciones de la 
sustancia deseada, en este caso lignina, en cada líquido. 
lcA         (3.11) 
donde A es la absorbancia, ε, el coeficiente de extinción molar, l, el paso óptico o 
longitud de la celda que contiene la muestra y c, la concentración que deseamos calcular. 
3.5.9. ESPECTROSCOPÍA INFRARROJA POR TRANSFORMADA DE 
FOURIER MEDIANTE REFLECTANCIA TOTAL ATENUADA (FTIR-ATR) 
Cuando la radiación infrarroja incide sobre una muestra, es capaz de provocar cambios en 
los estados de vibración de las moléculas constituyentes de la misma como consecuencia de la 
absorción de radiación, lo que es indicativo del tipo de enlaces y grupos funcionales presentes en 
ella [32]. Por ello, esta técnica puede ser utilizada para seguir, de forma rápida y sencilla la 
absorción de agua durante los procesos de envejecimiento de los diferentes materiales 
compuestos.  
El equipo del que se dispone para realizar estos estudios es un BrukerTensor 27 
(Massachusetts, EE.UU.) provisto de análisis mediante transformada de Fourier. El equipo 
ofrece una sensibilidad con un ratio señal-ruido mayor que 8000:1 (5.4·10-5 absorbancia de 
ruido). 
Para estudiar tanto el comportamiento de los materiales frente a la absorción de agua 
como para caracterizar las matrices y las fibras empleadas, se utilizó la técnica de Reflectancia 
Total Atenuada (ATR). La técnica consiste en colocar cada muestra sobre una superficie 
cristalina y transparente de alto índice de refracción, de tal manera que cuando el haz de 
radiación infrarroja pasa de un medio más denso a uno menos denso se produce reflexión 
interna. Si el medio menos denso absorbe esa radiación, se produce una atenuación del haz a las 
longitudes de onda de las bandas de absorción [33].  
Los espectros obtenidos se obtuvieron con una resolución de 4 cm-1 desde 4000 a 650 
cm1 y 32 barridos. El blanco en todos casos, se corresponde con el espectro del aire. 
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Capítulo 4:  
MATERIALES COMPUESTOS DE LDPE 
REFORZADOS CON FIBRAS CORTAS DE LINO Y COCO 
4.1. INTRODUCCIÓN 
Como ya se ha comentado en capítulos anteriores los tratamientos de plasma son una 
buena alternativa como tratamiento superficial sobre las fibras naturales ya que son tratamientos 
respetuosos con el medio ambiente y cumplen, por tanto, con el objetivo de fabricar un material 
compuesto “verde” en todas las fases de su vida útil. En este capítulo se van a analizar los 
resultados obtenidos en la optimización de materiales compuestos de polietileno de baja 
densidad (LDPE) reforzados con fibras cortas de lino y coco. Para este tipo de refuerzos el 
tratamiento de plasma más adecuado es el tratamiento de baja presión en cámara de vacío (LPP), 
cuyos parámetros de optimización y su efecto sobre diferentes propiedades de los materiales se 
definen en este capítulo. Es necesario también definir la cantidad refuerzo óptimo para cada tipo 
de fibra, tanto a nivel de fabricación como de propiedades mecánicas del material compuesto, así 
como el tamaño de fibra en el caso del lino ya que se disponían de dos longitudes de fibra 
distintas. 
Una vez definidas las condiciones óptimas del tratamiento LPP y de fabricación de los 
materiales compuestos, se realizó un estudio de la durabilidad de dichos materiales realizando un 
análisis de los posibles factores de influencia, tipo de fibra y tratamiento LPP, tanto en las 
propiedades mecánicas como en la absorción de agua por parte de cada material. Por último se 
analizó mediante espectroscopía ultravioleta (UV) el agua donde estuvieron inmersos los 
materiales compuestos o las fibras solas de modo que fuera posible averiguar qué compuesto 
químico perteneciente a las fibras lignocelulósicas era el principal causante de la degradación de 
las mismas. 
 
  
     Resultados y discusión 
 
106 | Durabilidad y biodeterioro de NFRP’s: Efecto de tratamientos de plasma  
4.2. OPTIMIZACIÓN DE LOS MATERIALES COMPUESTOS 
4.2.1. CONTENIDO DE FIBRA 
Para la optimización de la cantidad de refuerzo de los materiales compuestos se 
prepararon mezclas al 5, 20, 30 y 40% en peso (de acuerdo al procedimiento descrito en el 
epígrafe 3.4.1) de fibras tanto de lino (10 mm de largo) como de coco (5 mm de largo). Una vez 
obtenidos los materiales se realizaron ensayos de tracción y se compararon los diferentes valores 
obtenidos de resistencia máxima y módulo de Young. En la Figura 4.1 se observan los resultados 
obtenidos para los valores de resistencia máxima de tracción tanto en los materiales compuestos 
reforzados con lino como con coco.  
 
Figura 4.1: Resistencia máxima de tracción en función del contenido de fibras de lino (a) y coco (b) 
En el caso del polietileno reforzado con fibra de lino se puede apreciar que a medida que 
aumenta el contenido de fibra la resistencia a tracción aumenta [1–3] hasta alcanzar un valor en 
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el que se estabiliza o incluso disminuye ligeramente, al 40% de refuerzo de lino. Hay que añadir 
que, a este porcentaje de refuerzo de lino, no solo no se mejora la resistencia del material, sino 
que el par ejercido por los rotores de la mezcladora sobre la mezcla durante la fabricación del 
material superaba el límite de seguridad del equipo, establecido en 15 N·m. Por lo tanto el valor 
adecuado de refuerzo de fibra de lino se fijó en un 30% en peso. 
El módulo de Young se calculó como la pendiente de la recta desde el inicio del ensayo 
hasta un valor de tensión de 8 MPa, valor hasta el cual, todos los materiales presentaban un 
comportamiento elástico. En la Tabla 4.1 se puede ver como a medida que aumenta el contenido 
de fibra de lino el módulo de Young crece progresivamente hasta el valor obtenido para un 
refuerzo del 40% de fibra de lino.  
Tabla 4.1: Propiedades mecánicas en función del contenido de fibra de lino 
Material LDPE Lino 5% Lino 20% Lino 30% Lino 40% 
Resistencia máx. (MPa) 10.3±0.4 10.9±0.4 12.9±0.1 15.5±0.6 15.2±0.9 
Módulo de Young (MPa) 105.1±15.7 142.2±7.5 286.8±4.8 418.0±1.9 497.9±31.9 
Deformación (%) 0.29±0.02 0.2±0.02 0.09±0.01 0.08±0.02 0.06±0.01 
 
Los valores de deformación obtenidos a la tensión máxima proporcionan información 
sobre la variación de rigidez en el material (Tabla 4.1). A partir del 20% de refuerzo de lino la 
deformación a tensión máxima disminuye en más de la mitad de su valor y prácticamente ahí se 
estabiliza hasta llegar al 40% de refuerzo. Por lo que se concluye, como cabía esperar, que a 
medida que la cantidad de refuerzo aumenta el material se vuelve más rígido, alcanzando 
también un máximo de rigidez entre el 30 y el 40% de fibra de lino.  
Analizando los resultados obtenidos para el refuerzo de coco, se puede observar, en la 
Figura 4.1, que la tendencia es la misma que para la fibra de lino, es decir, a mayor contenido en 
fibra de coco mayor es la resistencia a tracción. Para el caso en el que el LDPE se reforzó con un 
5% de fibra la resistencia disminuye ligeramente. Esto puedo ser debido a que al ser muy poca 
cantidad de refuerzo, y las fibras de coco tienen un diámetro mayor a las de lino, actúan como 
discontinuidad dentro de la matriz en vez de reforzarla. A partir del 20% de refuerzo la 
resistencia a tracción aumenta progresivamente hasta el 40%. De nuevo se observa que entre el 
30 y el 40% de refuerzo el valor de tensión prácticamente se estabiliza, por lo que el valor idóneo 
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de refuerzo de coco se estableció en 30%, considerando además las limitaciones de par de 
mezcla ya comentadas en el caso del refuerzo de lino. 
Análogamente al caso del lino también el módulo de Young aumenta y se pierde 
elasticidad cuando aumenta el contenido de fibra de coco. 
Tabla 4.2: Propiedades mecánicas en función del contenido en fibra de coco 
Material LDPE Coco 5% Coco 20% Coco 30% Coco 40% 
Resistencia máx. (MPa) 10.3±0.4 9.1±0.4 10.7±0.6 11.7±0.5 11.9±0.6 
Módulo de Young (MPa) 105.1±15.7 99.6±11.7 200.3±14.1 278.4±10.3 368.3±17.7 
Deformación (%) 0.29±0.02 0.15±0.02 0.09±0.02 0.06±0.01 0.04±0.00 
 
Si se comparan ambos refuerzos, la tendencia es similar pero los valores obtenidos son 
diferentes, alcanzando mayores valores de resistencia en el caso del lino. Para un refuerzo del 
30% en ambos casos se obtiene una mejora de en torno al 32% en resistencia del lino con 
respecto al coco. La causa de esta diferencia está relacionada con la composición de cada una de 
las fibras y su contenido en celulosa, responsable de una mayor resistencia [4,5]. Por lo tanto, la 
fibra de lino, con un contenido en celulosa del doble con respecto a la fibra de coco, confiere una 
mayor resistencia al material compuesto.  
4.2.2. LONGITUD DE LAS FIBRAS 
La influencia del tamaño de las fibras sobre las propiedades mecánicas de los materiales 
compuestos se llevó a cabo únicamente con la fibra de lino por ser la única de la que se 
disponían diferentes tamaños y así seleccionar el más adecuado para este trabajo. 
Se fabricaron materiales compuestos reforzados con fibras de lino de 1 mm de largo al 5 
y al 20% en peso de refuerzo y se realizaron los ensayos de tracción que fueron comparados con 
los obtenidos para la fibra de lino de 10 mm de largo y los mismos porcentajes de refuerzo en 
peso. 
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Tabla 4.3: Resistencia a tracción en función de la longitud de fibra de lino 
Material Resistencia máx. (MPa) 
1 mm - 5% 10.1±0.4 
10 mm - 5% 10.9±0.4 
1 mm - 20% 13±1.1 
10 mm - 20% 12.9±0.1 
 
En la Tabla 4.3 se observa que prácticamente el tamaño de fibra no afecta a la resistencia 
a tracción. Otros estudios [6] afirman que cuanto menor es el tamaño de partícula o menor es la 
longitud de las fibras, la resistencia a tracción aumenta debido a una mejor dispersión del 
refuerzo en la matriz. En este caso, el hecho de que no se vean diferencias se debe al aspecto de 
algodón que presentan ambas fibras de lino que hace que a simple vista ambas fibras parezcan 
iguales y por lo tanto den lugar a dispersiones aleatorias similares en la matriz. 
Para el resto del estudio, por tanto, se ha decidido emplear fibras de lino de 10 mm. 
4.3. OPTIMIZACIÓN DEL TRATAMIENTO DE PLASMA DE BAJA 
PRESIÓN (LPP) 
4.3.1. MEDIDAS DE ÁNGULO DE CONTACTO 
La optimización del tratamiento LPP se llevó a cabo mediante la comparación de la 
mojabilidad del agua destilada sobre las fibras de lino, variando las condiciones de potencia de la 
cámara de plasma y el tiempo de residencia de las fibras en la misma. En la Tabla 4.4 se 
muestran las medidas de ángulo de contacto obtenidas para cada condición. 
Tabla 4.4: Ángulos de contacto del agua destilada sobre la fibra de lino en función de las condiciones del tratamiento LPP 
Condición Sin tratar 40 s / 20 W 40 s / 30 W 60 s / 20 W 60 s / 30 W 
Ángulo de contacto (º) 121.22 118.53 102.87 75.05 50.57 
  
Como se puede observar en la Tabla 4.4, cuando las fibras de lino están sin tratar el agua 
no las moja (Figura 4.2 a), ya que el ángulo de contacto es superior a 90º. Una vez se realiza el 
tratamiento LPP este ángulo comienza a disminuir, haciéndolo en mayor medida cuanto mayor 
es el tiempo de residencia y mayor es la potencia del equipo (Figura 4.2 b).  
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Figura 4.2: Gota de agua destilada sobre fibras de lino a) sin tratar y b) tratadas con LPP 1’ a 30 W 
Los mejores resultados se obtuvieron para la máxima potencia del equipo, 30 W y 1 min 
de residencia en la cámara de vacío, condiciones a las cuales el ángulo de contacto ha variado 
desde 121.22º hasta 50.57º, y por tanto el agua en este caso si moja las fibras (< 90º), Figura 4.2. 
Estas condiciones se aplicaron tanto al tratamiento LPP de las fibras de lino como a las de 
coco, debido a que la optimización del tratamiento de estas últimas no se pudo llevar a cabo 
debido al gran aumento de la mojabilidad tras el tratamiento que impedía realizar medidas antes 
de que la gota de agua se filtrara a través de las fibras de coco, considerando, entonces, que tras 
el tratamiento se obtuvieron ángulos < 10º. 
A partir de un minuto de tratamiento las medidas de ángulo de contacto fueron 
imposibles de realizar en los dos materiales. Debido al aumento de la mojabilidad, la gota de 
agua se filtraba a través de las fibras prácticamente según era depositada lo que impedía realizar 
las medidas. No obstante, se evaluó el efecto del tratamiento durante 3 min y máxima potencia 
del equipo analizando los resultados obtenidos en los ensayos de tracción del material compuesto 
y a partir de las micrografías obtenidas en el SEM de las fibras tras el tratamiento LPP de 3 min. 
Estos resultados se muestran en los epígrafes 4.4.1 y 4.4.2. 
4.3.2. RECUPERACIÓN HIDROFÓBICA 
La durabilidad del efecto del tratamiento LPP fue evaluado en términos de variación de 
ángulos de contacto, comparando los ángulos obtenidos inmediatamente después de realizar el 
tratamiento con los medidos al cabo de tiempos de envejecimiento de 2, 7, 14 y 21 días a 
temperatura ambiente y en condiciones libres de agentes agresivos. 
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Figura 4.3: Recuperación hidrofóbica de las fibras de lino tras el tratamiento LPP 
La duración del efecto del tratamiento LPP es importante para conocer el tiempo 
disponible para fabricar el material compuesto sin perder los beneficios que aporta el 
tratamiento, también aplicable a logísticas de almacenamiento o envío de las fibras tratadas. 
Como se puede ver en la Figura 4.3 al cabo de dos días del tratamiento el ángulo de contacto 
aumenta ya considerablemente y así continua progresivamente hasta alcanzar, a las tres semanas, 
los valores de ángulo de contacto de las fibras de lino sin tratar. Por lo tanto, los materiales 
compuestos se fabricaron inmediatamente después de realizar el tratamiento LPP sobre las fibras 
de lino. 
En el caso de las fibras de coco también se evaluó la recuperación hidrofóbica, pero en 
este caso sólo fue posible medir el ángulo de contacto antes del tratamiento debido al aumento de 
la mojabilidad después del mismo que impidió la realización de las medidas como ya ocurrió en 
el caso de la optimización de los parámetros del tratamiento LPP (4.3.1). De manera aproximada, 
se observó que antes del tratamiento los ángulos de contacto variaban entre 120 y 130º y que 
después la mojabilidad aumentó de tal manera que fue imposible medir, y que este efecto duró al 
menos un mes. Por lo tanto la recuperación hidrofóbica de las fibras de coco es menor que la de 
las fibras de lino, perdurando el efecto del tratamiento durante más tiempo. No obstante, los 
materiales compuestos reforzados con fibras de coco también fueron fabricados justo después de 
realizar el tratamiento LPP. 
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4.4. EFECTO DEL TRATAMIENTO LPP 
4.4.1. PROPIEDADES MECÁNICAS 
El efecto del tratamiento LPP se estudió en el caso óptimo de contenido en fibras, el 30%, 
y también para los materiales reforzados al 20%. El estudio de las propiedades mecánicas es 
importante para correlacionar el aumento en la mojabilidad anteriormente observado con una 
mejora en la adhesión entre fibras y matriz y una consecuente mejora en las propiedades 
mecánicas del material compuesto final. Para ello los materiales compuestos fabricados tanto con 
fibras tratadas como sin tratar se sometieron a ensayos de tracción y se compararon los 
resultados obtenidos entre materiales con el mismo contenido en fibras tratadas y sin tratar. 
En la Figura 4.4 se observan los resultados obtenidos para los materiales reforzados con 
fibra de lino tratada con LPP a 1 min y 30 W de potencia. 
 
Figura 4.4: Efecto del tratamiento LPP en las propiedades mecánicas de los materiales compuestos de fibra de lino 
Se observa que en ambos casos, la máxima resistencia a tracción, así como el módulo de 
Young, aumentan cuando las fibras han sido tratadas con LPP. Esta diferencia es más evidente 
en el caso del 20% de refuerzo alcanzando mejoras de casi un 20% en resistencia y un 32% en 
módulo. En el caso del 30% de refuerzo, como el material parece haber alcanzado su valor 
máximo de resistencia (ver Figura 4.1a) existe un menor margen de mejora y los resultados 
obtenidos son de un aumento de en torno a un 6% tanto en resistencia como en módulo.  
El grado de mejora adquirido con el tratamiento LPP, sobre todo el obtenido para los 
materiales reforzados con un 20% de fibra de lino, está en línea con los resultados obtenidos por 
otros autores en los que fibras naturales fueron sometidas a tratamientos alcalinos, los más 
comúnmente usados en este tipo de fibras [2,7]. 
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Como ya se comentó anteriormente, el efecto del tratamiento LPP aplicado durante 3 min 
sobre las fibras de lino se evaluó mediante ensayos de tracción. Dado que resultó más evidente el 
efecto del tratamiento en los materiales reforzados con un 20 que con un 30% de fibras de lino, 
una vez tratadas éstas durante 3 min en la cámara de vacío, y manteniendo el mismo valor de 
potencia de 30 W, se fabricaron los materiales correspondientes únicamente reforzados al 20%. 
Tabla 4.5: Resistencia máx. a tracción de los composites de lino tras 3 min de tratamiento LPP a 30 W 
Condición Sin tratar LPP-1’ LPP-3’ 
Resistencia máx. (MPa) 12.9±0.1 15.3±0.7 13.3±0.3 
 
A la vista de los resultados mostrados en la Tabla 4.5, cabe pensar que las fibras se 
deterioran al estar sometidas a la fuente de plasma durante 3 min, ya que las propiedades no sólo 
no mejoran con respecto al tratamiento de 1 min, sino que se obtienen los mismos valores que 
los obtenidos con las fibras sin tratar. Por lo que se confirma que las condiciones óptimas del 
tratamiento son las seleccionadas al inicio, 1 min en la cámara de vacío a 30 W de potencia. 
Analizando ahora los resultados obtenidos para los composites de coco, se observa, en la 
Figura 4.5, que de nuevo se obtienen mejoras en las propiedades mecánicas de todos los 
materiales cuando las fibras han sido tratadas con LPP (durante 1 min a 30 W). 
 
Figura 4.5: Efecto del tratamiento LPP en las propiedades mecánicas de los materiales compuestos de fibra de coco 
En este caso, las mejoras obtenidas son prácticamente iguales tanto para los materiales 
reforzados al 20% como aquellos reforzados al 30%. Hay que recordar que estos materiales no 
alcanzaban su máxima resistencia al 30% de refuerzo como en el caso del lino, sino que 
aumentaba ligeramente hasta el 40%, por lo que el margen de mejora no se ve tan limitado como 
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en el caso anterior. Los valores de resistencia aumentaron un 14% y los de módulo un 22% en 
todos los casos. 
Por lo tanto, se puede concluir que tanto los materiales de lino como los de coco 
presentan un aumento de la resistencia a tracción y de la rigidez cuando las fibras son tratadas 
con LPP. 
4.4.2. MORFOLOGÍA 
La mejora encontrada en las propiedades mecánicas es debida a una mayor interacción 
entre las fibras naturales y la matriz de forma que la transmisión de esfuerzos sea la adecuada 
[8]. Este hecho se corroboró mediante SEM, analizando las micrografías obtenidas de la sección 
de rotura de los materiales compuestos de las probetas ensayadas a tracción, tanto de los 
materiales con fibras tratadas como sin tratar. 
 
Figura 4.6: Micrografías a, b) fibras de lino sin tratar y c, d) fibras de lino tratadas con LPP, en la matriz de LDPE 
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En la mayoría de los casos, las fibras de lino sin tratar aparecieron en las imágenes de 
SEM sin unión a la matriz, es decir, sin estar recubiertas de polietileno o con holguras entre ellas 
y la matriz, como se puede ver en la Figura 4.6 a y b). Sin embargo, en aquellos materiales en los 
que las fibras fueron tratadas con LPP, la mayoría de ellas se encontraban perfectamente unidas a 
la matriz con multitud de puntos de anclaje o totalmente recubiertas por el polietileno (Figura 
4.6c y d). 
En el caso del coco se observó lo mismo. En la sección transversal de las fibras de coco 
se puede apreciar claramente las diferencias entre la unión de la fibra de la Figura 4.7 a) en la 
que se aprecian holguras en el contorno de la fibra, y la Figura 4.7 c), prácticamente unida en su 
totalidad a la matriz. En la vista longitudinal se comprueba de nuevo que tras el tratamiento LPP, 
el anclaje de las fibras de coco al polietileno es más fuerte que cuando la fibra no ha sido tratada, 
Figura 4.7 d) y b), respectivamente. 
 
Figura 4.7: Micrografías de a,b) fibras de coco sin tratar y c,d) fibras de coco tratadas con LPP, en la matriz de LDPE 
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La variación en la morfología superficial de las fibras, tanto de lino como de coco, antes 
y después del tratamiento, también se observó mediante SEM. En el caso de las fibras de lino, se 
evaluó el aspecto superficial de las fibras sin tratar, tratadas con LPP durante 1 min y 3 min. De 
esta manera se busca, además, una justificación visual al deterioro de las fibras expuestas al LPP 
durante 3 min. 
 
Figura 4.8: Fibras de lino sin tratar (a, b), tratadas con LPP durante 1’ (c, d) y tratadas con LPP durante 3’ (e, f) 
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En la Figura 4.8 a) y b) se observa que la fibra de lino sin tratar, tal cual fue 
proporcionada, presenta una capa de débil cohesión que cubre toda la fibra además de suciedad e 
impurezas. Tras el tratamiento, (Figura 4.8, micrografías c y d), esa capa desaparece, dejando 
una superficie más limpia y uniforme con ciertas ondulaciones, que pudieran ser las responsables 
de una buena unión mecánica entre las fibras y la matriz, lo que se traduce en una mejora de las 
propiedades mecánicas como ya se ha comentado en el punto 4.4.1. Por último, al tratar las 
fibras de lino durante 3 min, se observó que el efecto del tratamiento era nulo, y que la 
resistencia máxima alcanzaba los mismos valores que las fibras sin tratar (Tabla 4.5), lo que 
llevó a concluir que las fibras se deterioraron durante el tratamiento. En la micrografía e) de la 
Figura 4.8 se observan una especie de picaduras de color negro que confirman el deterioro de la 
fibra. Si las fibras han sido dañadas o rotas en zonas específicas, por un lado se ve comprometida 
la resistencia propia de la fibra y por otro se crean zonas de débil cohesión que hacen que la 
interfase fibra matriz se debilite. 
En la fibra de coco, las diferencias morfológicas entre las fibras tratadas y sin tratar no 
son tan evidentes como en la fibra de lino (Figura 4.9) y no se pueden extraer conclusiones 
definitivas de las variaciones superficiales que tienen lugar. Sin embargo, de nuevo se observan 
daños en las fibras cuando éstas están sometidas al flujo de plasma durante 3 minutos (Figura 4.9 
c), lo que corrobora una vez más que la duración idónea de tratamiento es de 1min. 
 
Figura 4.9: Fibras de coco a) sin tratar, b) tratadas con LPP durante 1’ y c) tratadas con LPP durante 3’ 
4.4.3. ANÁLISIS TÉRMICO 
Los tratamientos de plasma no afectan a las propiedades intrínsecas de los materiales y 
por tanto las propiedades térmicas de los materiales compuestos reforzados con fibras naturales 
tratadas con LPP no deberían verse modificadas. Mediante calorimetría diferencial de barrido 
(DSC) se realizó este estudio en el que se compararon la temperatura de fusión, entalpia de 
fusión y cristalinidad de los materiales, entre homólogos tratados y sin tratar y con la matriz sola 
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de LDPE para analizar la influencia del tratamiento LPP y de la adición de fibras, principalmente 
en la cristalinidad. 
Tabla 4.6: Propiedades térmicas de los materiales compuestos de lino y coco 
 Tf (ºC) 
±2 
ΔH (Jg-1) 
±3 
Cristalinidad (%) 
±2 
LDPE 113 55 19 
LDPE + lino ST 113 24 12 
LDPE + lino LPP 112 32 16 
LDPE + coco ST 113 26 13 
LDPE + coco LPP 113 28 14 
 
Como se puede observar en la Tabla 4.6, la cristalinidad del polietileno se ve afectada por 
la adición de fibras, disminuyendo su valor como era de esperar, ya que las fibras impiden la 
reorganización de las cadenas de polietileno evitando que haya tantas zonas cristalinas como 
antes del refuerzo. Por otro lado, se puede afirmar que el tratamiento de plasma no tiene efecto 
alguno sobre la cristalinidad, ya que, aunque se aprecia un ligero aumento cuando las fibras han 
sido tratadas, no es significativo puesto que está dentro del margen de error. Al añadir el refuerzo 
al LDPE, también disminuye la entalpia, lo que va ligado a la disminución de la cristalinidad. Al 
ser el material menos cristalino la entalpia de fusión ha de ser menor también. Hay que tener en 
cuenta, a la hora de interpretar los resultados obtenidos, el tamaño de muestra que se analiza, 
pues en el crisol del DSC se introducen entre 5 y 10 mg de muestra. En esa cantidad tan pequeña, 
y debido a la dispersión de las fibras en la matriz, es probable que la cantidad de fibras 
embebidas en el LDPE difiera de una muestra a otra y por tanto las diferencias encontradas, tanto 
en valores de entalpia como de cristalinidad, sean consideradas dentro del error establecido para 
cada medida mostrado en la Tabla 4.6. Lo que no sufre prácticamente ninguna variación es la 
temperatura de fusión, estando todos los valores dentro del margen de error de ±3 ºC, por lo que 
este parámetro no se ve afectado ni por la adición de fibras ni por el tratamiento de plasma. Se 
puede concluir, por tanto, que el tratamiento LPP no modifica las propiedades térmicas de 
ninguno de los materiales estudiados. 
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4.4.4. ANÁLISIS QUÍMICO SUPERFICIAL 
La microscopía fotoelectrónica de rayos X (XPS) ha sido ampliamente utilizada para el 
estudio de la composición y modificaciones químicas que tienen lugar en las fibras naturales 
cuando éstas son sometidas a algún tratamiento químico [9–14]. El análisis por XPS se realizó 
únicamente sobre las fibras de lino, ya que aunque en diferente proporción, los grupos 
funcionales presentes en las fibras de lino y de coco son los mismos.  
En la Figura 4.10 se observa el espectro obtenido a partir del análisis XPS y se puede 
afirmar que tanto las fibras de lino tratadas como sin tratar presentan un espectro muy sencillo 
que prácticamente sólo contiene carbono (EE = 285 eV) y oxígeno (EE = 533e eV), sin 
cantidades significativas de otros elementos como N, P, Ca, K, Na como cabría esperar por ser 
materiales naturales [9].  
 
Figura 4.10: Espectro obtenido del análisis XPS para las fibras de lino sin tratar y tratadas con LPP 
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La principal diferencia que se aprecia entre las fibras tratadas y sin tratar es que después 
del tratamiento LPP la cantidad de oxígeno y nitrógeno aumenta mientras que la cantidad de 
carbono disminuye, por lo que las relaciones O/C y N/C aumentan (Tabla 4.7). 
Tabla 4.7: Porcentajes de los principales elementos y proporción de oxígeno y nitrógeno referidas al carbono de fibras de 
lino sin tratar y tratadas con LPP 
 C1s (%) O1s (%) N1s (%) O/C (%) N/C (%) 
Sin tratar 85.6 12.9 1.5 15 2 
LPP 80.9 16.1 3.0 20 4 
 
Cuando se realiza la deconvolución de los espectros obtenidos se pueden observar los 
diferentes grupos funcionales existentes y sus energías de enlace y así comparar los cambios 
sufridos a causa del tratamiento LPP. 
 
Figura 4.11: Deconvolución de los espectros XPS de las fibras de lino sin tratar y tratadas con LPP 
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Si se analiza la Figura 4.11, en base a los C1s, O1s y N1s, la primera conclusión que se 
puede extraer es que químicamente el tratamiento LPP no introduce nuevos grupos en la 
superficie de las fibras de lino, no obstante se analizará con detenimiento cada espectro.  
En los C1s se puede observar que cuando las fibras de lino están sin tratar aparecen 
cuatro picos. Los tres primeros se corresponden con los grupos químicos C-C/C-H, C-OH/C-O-C 
y C=O/O-C-O, obtenidos a 285, 286.7 y 288.9 eV, respectivamente. Estos resultados están en 
línea con la composición química de los materiales poliméricos [15] así como con otros 
resultados obtenidos en la literatura sobre materiales celulósicos [16,17]. Estos tres picos, se 
encuentran también tras el tratamiento LPP, a las mismas energías de enlace aunque no en la 
misma proporción debido al aumento, ya comentado, en oxígeno y nitrógeno. Sin embargo el 
cuarto pico que aparece en las fibras de lino sin tratar a una energía de enlace de 290.77 eV, 
desaparece tras el tratamiento LPP. Varios autores afirman que entre 208.8 y 290.3 eV  aparece 
en las fibras de lino un pico que se corresponde con el grupo químico O-C=O y que debe 
aparecer en pequeñas proporciones [14,18], o directamente no observarse [19]. Pero al realizar el 
tratamiento de plasma de baja presión este pico desaparece por completo por lo que se concluye 
que, de manera general, este pico se debe atribuir a otro grupo distinto del O-C=O que no 
pertenezca a la cadena principal de las fibras, ya que el plasma no podría eliminarlo. 
Zafeiropoulos et al. [10] afirman que en torno a 291 eV puede aparecer en la fibra de lino un 
pico asociado a la presencia de ceras o lípidos que además de estar presentes en la epidermis de 
la planta, lo hacen también en el interior del tallo en la barrera celular entre las propias fibras de 
lino contaminando su superficie. Por lo tanto, el cuarto pico que aparece se debe a la presencia 
de estas impurezas de ceras y/o lípidos que son eliminados tras el tratamiento LPP, lo cual estaría 
de acuerdo con el cambio morfológico y el aumento de la mojabilidad. 
Si se analiza ahora el espectro de los O1s de las fibras sin tratar y se observan cuatro 
picos a 531.53, 533.15, 534.80 y 536.63 eV. El único pico que se corresponde con el grupo C-O 
es el centrado en 533.15 eV [20]. Los otros picos se corresponden con grupos hidroxilo (2.5%), 
oxígeno (3.9%) y agua adsorbida (1.2%), respectivamente. Por lo tanto, el 7.62% del 12.9% de 
oxígeno presente en las fibras antes del tratamiento (Tabla 4.7) representa diferentes productos 
adsorbidos en la superficie de las fibras. El pico encontrado a 531.53 eV se asocia a grupos 
hidroxilo metálicos como el Al3+ [21] o carboxilato (-COO-) [22]. El pico a 534.8 eV se 
corresponde con átomos de oxígeno adsorbidos en la superficie de las fibras de lino [23] y el 
situado a una energía de enlace de 536.6 eV representa principalmente agua [24]. Si se analizan 
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los picos encontrados para las fibras tratadas vemos que todos ellos se asocian a grupos 
carbonilo. A 531.3 eV se encuentra un pico asociado al grupo C=O [25], a 532.7 y 534.1 eV 
aparecen otros dos picos relacionados con los grupos –C=O y –C-O respectivamente [26] y a 
536.3 el correspondiente con el estado σ* del grupo C-O, [27]. Todos estos picos ya se 
encontraban en las fibras de lino antes del tratamiento y aunque su cantidad ha podido verse 
modificada es algo que no se puede confirmar, pero se hacen más visibles después del 
tratamiento. 
En la deconvolución de los N1s se observan dos picos con energías de enlace de 400.3 y 
402 eV, que se corresponden con los grupos C≡N y NH4
+, respectivamente [28]. El grupo C≡N 
es un grupo polar que se ve incrementado ligeramente, desde un 0.9 hasta un 2.2%, después del 
tratamiento LPP. 
Por lo tanto, y para resumir todo lo descrito anteriormente, después del tratamiento LPP, 
la cantidad de carbono disminuye, sin embargo los grupos C-C/C-H se ven incrementados. Esto 
es debido a que durante el tratamiento se produce la pérdida de agua, como se ha visto en el 
análisis del espectro XPS de los O1s, donde los grupos debidos a la absorción de agua 
desaparecen tras el tratamiento y los grupos carbonilo y C≡N aumentan. Esto, a su vez, justifica 
el aumento en mojabilidad obtenido tras el tratamiento mediante las medidas de ángulo de 
contacto, que se debe por tanto, más que a un cambio químico en la superficie de las fibras, a la 
deshidratación superficial y limpieza de las mismas. 
4.5. DURABILIDAD DE LOS MATERIALES COMPUESTOS 
4.5.1. INTRODUCCIÓN 
Es de suma importancia conocer la durabilidad de los materiales cuando están sometidos 
a condiciones de envejecimiento adversas y en el caso que nos ocupa analizar qué tipo de fibra 
responde mejor cuando está sometida a elevadas temperaturas y a un alto grado de humedad, 
estudiando el efecto que tiene el tratamiento LPP de las fibras sobre esta característica.  
Para este estudio se fabricaron los materiales compuestos de lino y coco reforzados al 
30% tanto con fibras tratadas como sin tratar. Los materiales se sometieron a dos condiciones de 
envejecimiento distintas, bajo condiciones de alta temperatura, en una estufa a 73 ºC y en la 
misma estufa a la misma temperatura pero inmersos en agua. En ambos casos los tiempos de 
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envejecimiento fueron 1, 2, 8, 30 y 60 días. Tanto el efecto del tratamiento como del tipo de fibra 
se analizaron mediante las propiedades mecánicas de los materiales compuestos, realizando 
ensayos de flexión en tres puntos, y ensayos de absorción de agua, mediante medidas de 
ganancia de peso y aplicando la ley de Fick. 
4.5.2. PROPIEDADES MECÁNICAS 
4.5.2.1. Influencia del tipo de fibra 
En primer lugar se evaluó la respuesta de cada tipo de fibra a las condiciones de 
envejecimiento mediante el análisis de los resultados obtenidos en los ensayos de flexión. En la 
Figura 4.12 se observa la máxima resistencia a flexión y el módulo de Young del LDPE, y de los 
materiales reforzados con fibras sin tratar, de lino (LSP) y de coco (CSP), todos ellos sometidos 
únicamente a alta temperatura. En ambos refuerzos aumentan la resistencia a flexión y el módulo 
de Young del LDPE en todos los tiempos de envejecimiento, y observando de nuevo que los 
valores obtenidos para los materiales de lino son superiores a los materiales de coco. A medida 
que aumenta el tiempo de envejecimiento la diferencia existente entre la resistencia del LDPE y 
la de los materiales compuestos se hace menor debido principalmente a que el polietileno a partir 
del segundo día aumenta su resistencia en un 40% disminuyendo su módulo, por lo que el 
material plastifica aumentando su deformación máxima. Esto sucede debido al aumento de la 
temperatura, la cual produce una reorganización de las cadenas de polietileno aumentando su 
cristalinidad [29] y por tanto el valor de resistencia, tal y como se muestra en la Tabla 4.8. Los 
valores se calcularon a partir de ensayos dinámicos de DSC con un ciclo de aumento de la 
temperatura desde 20 a 180 ºC a una velocidad de calentamiento de 5 ºC/min a cada uno de los 
tiempos de envejecimiento. 
Tabla 4.8: Evolución de la cristalinidad del LDPE debido al aumento de la temperatura 
t envejecimiento 
(días) 
Cristalinidad LDPE 
(%) 
0 18 
1 25 
8 27 
30 31 
60 32 
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Por otro lado, y analizando ahora los materiales compuestos, ambos mantienen 
prácticamente los mismos valores de resistencia a lo largo de todo el periodo de envejecimiento. 
Sin embargo el módulo de Young, tanto en los materiales de lino como en los de coco aumenta, 
en el caso del coco a partir ya del primer día para luego prácticamente mantenerse y en el caso 
del lino va aumentando paulatinamente hasta los treinta días. Por lo que, para resumir, los 
materiales compuestos se vuelven más rígidos cuando están sometidos a elevada temperatura y el 
LDPE plastifica. 
 
Figura 4.12: Propiedades mecánicas de los materiales sometidos a alta Tª 
La condición de envejecimiento de alta temperatura e inmersión en agua es la más 
adversa debido principalmente a la absorción de agua. En los resultados obtenidos se observa 
una mayor influencia en los materiales compuestos que en el LDPE. 
En primer lugar, analizando el comportamiento del LDPE se puede observar, en la Figura 
4.13, que es prácticamente el mismo al ya descrito en el caso anterior, es decir aumenta su 
resistencia y disminuye ligeramente su módulo a partir del segundo día, haciendo que plastifique. 
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Por lo que se puede afirmar que la nueva variable introducida en este caso, la humedad, no afecta 
al comportamiento del LDPE, lo cual, considerando que se trata de un material hidrófobo, es de 
esperar. 
 
Figura 4.13: Propiedades mecánicas de los materiales sometidos a alta Tª e inmersión en agua 
Los materiales compuestos sí se ven muy afectados por la inmersión en agua. A partir del 
octavo día, para el caso de los materiales de coco, y del trigésimo día, para los materiales de lino, 
la resistencia disminuye drásticamente hasta alcanzar valores inferiores a los del polietileno sin 
reforzar al cabo de los 60 días. El lino aguanta esta condición mejor que el coco observándose un 
descenso de propiedades transcurrido un mes, mientras que en el coco se observa al cabo de una 
semana. El módulo de Young también disminuye, aunque sufre un ligero aumento al inicio como 
en el caso anterior, comienzan a disminuir en cuanto la absorción de agua adquiere importancia 
para ambos materiales. 
     Resultados y discusión 
 
126 | Durabilidad y biodeterioro de NFRP’s: Efecto de tratamientos de plasma  
Es importante, por lo tanto, tener en cuenta que los materiales compuestos reforzados con 
fibras naturales y sometidos a ambientes de alta humedad se ven muy afectados debido al 
carácter hidrofílico de las fibras, que hace que se produzca una importante absorción de agua por 
parte de los materiales [30], debilitando la interfase fibra-matriz y por lo tanto empeorando sus 
propiedades mecánicas. Se comprobó también que la mojabilidad del LDPE no se veía 
modificada por el refuerzo de las fibras, no obteniendo variación alguna en los valores de energía 
superficial y que además el tratamiento LPP tampoco tenía influencia en este valor como se 
puede observar en la Tabla 4.9. Por tanto, se comprueba que la absorción de agua es únicamente 
debida al refuerzo de fibras naturales. 
Tabla 4.9: Influencia de las fibras de lino y del tratamiento LPP en la energía superficial del LDPE  
 Energía superficial (mJ/m2) 
 γT γp γd 
LDPE 32.38 31.23 1.15 
LDPE+lino 32.04 31.21 0.83 
LDPE+lino LPP 33.61 32.24 1.37 
 
4.5.2.2. Influencia del tratamiento LPP 
A la vista de los resultados anteriores, es necesario mejorar el comportamiento de los 
materiales compuestos frente a condiciones adversas, principalmente frente a las de elevada 
humedad. Se analiza, por tanto el efecto del tratamiento LPP sobre ambos tipos de fibras en el 
comportamiento mecánico de los materiales compuestos frente a las mismas condiciones de 
envejecimiento descritas en el apartado 4.5.2.1 junto con la ganancia de peso por parte de cada 
material compuesto, pudiendo así, calcular el coeficiente de difusión del agua a través de cada 
material, tanto con fibra tratada como sin tratar con LPP. 
La Figura 4.14 muestra la ganancia de peso de cada material compuesto de lino y coco 
(LSP y CSP) comparándolo con su homólogo de fibras tratadas (LCP y CCP) cuando están 
sometidos a la condición de envejecimiento de elevada temperatura e inmersión en agua. Como 
se ha comprobado al inicio de este capítulo, el tratamiento LPP provoca un incremento en la 
mojabilidad de las fibras [31] por lo que sería lícito pensar que los materiales cuyas fibras han 
sido tratadas con LPP absorberán más agua que aquellos que no fueron tratados y por tanto su 
durabilidad se vería comprometida. Sin embargo, y en contra de lo esperado, los materiales 
Resultados y discusión      
 
127 | Cap. 4  
cuyas fibras fueron tratadas presentan una menor o similar absorción de agua que los materiales 
sin tratar. Esto se puede explicar debido a la mejora en la adhesión entre la matriz y las fibras. 
Esta buena unión entre matriz y refuerzo actúa como una barrera que no deja penetrar la 
humedad. Por lo tanto, el posible efecto negativo que podía tener el tratamiento de plasma frente 
a ambientes húmedos queda totalmente descartado. 
A la vista de la Figura 4.14 también se puede concluir que las fibras de coco absorben 
mayor cantidad de agua que las fibras de lino, que parecen alcanzar su máxima absorción 
transcurridos los sesenta días.  
 
Figura 4.14: Ganancia de peso de los materiales compuestos de lino a) y coco b) sin tratar y tratados con LPP en función 
del tiempo de envejecimiento 
Los materiales de LDPE no aparecen representados puesto que su absorción de agua es 
prácticamente nula a lo largo de todo el tiempo de envejecimiento. 
De acuerdo con las leyes de Fick [32] se calculó el coeficiente de difusión de los  
diferentes materiales para corroborar los resultados obtenidos con la ganancia de peso. Los 
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materiales compuestos de coco, a la vista de la Figura 4.14, no parece que tengan un 
comportamiento que siga la ley de Fick.  Algunos autores afirman que las fibras de coco, 
responsables de la absorción de agua de los materiales compuestos, sólo siguen las leyes de Fick 
a temperatura ambiente, y no lo hacen a temperaturas superiores a ésta, como es el caso que nos 
ocupa y por lo tanto el valor de absorción de agua del equilibrio, Mm, no se puede obtener [33]. 
Por lo tanto solo se calculan los coeficientes de difusión de los materiales compuestos de lino 
tratados con LPP y sin tratar. El valor de absorción de agua del equilibrio de los materiales de 
lino se puede obtener de la Figura 4.14. Sin embargo no se puede asegurar que los materiales 
compuestos alcancen la saturación al cabo de sesenta días, especialmente en los materiales 
tratados con LPP ya que no parece que la curva de ganancia de peso se estabilice como en el 
caso de los materiales sin tratar. Estudios realizados sobre materiales compuestos de PP- lino al 
30% informan de que el valor de Mm está en torno al 6% [34], lo que está en línea con lo 
obtenido en este trabajo que está en torno al 7%. Otros estudios realizados con matrices 
diferentes a poliolefinas como puede ser una resina epoxi reforzada con fibras de lino, arrojan 
valores de coeficientes de difusión mayores, pero en estos casos no sólo absorben agua las fibras 
naturales sino también la matriz y por lo tanto es lógico que el coeficiente de difusión sea mayor 
[35]. En consecuencia se han tomado como valores válidos de Mm los obtenidos en este trabajo. 
En la Tabla 4.10 se observan los valores seleccionados de absorción de equilibrio y los 
correspondientes coeficientes de difusión. 
Tabla 4.10: Coeficientes de difusión de los materiales compuestos de lino tratados (LCP) y sin tratar (LSP)  
 Mm (%) D x 109 (cm2/s) 
LSP 7.2 9.35 
LCP 8 9.23 
 
Los resultados anteriores confirman lo observado con los cálculos de ganancia de peso. 
El hecho de que las fibras de lino hayan sido tratadas con LPP, y por tanto aumenten su 
mojabilidad, no repercute en una mayor absorción de agua por parte de éstas. Los valores de 
absorción de equilibrio fueron considerados como el valor máximo de la absorción relativa, Mt, y 
por lo tanto, para el caso de los materiales LCP este valor real sea superior al escogido (8%) ya 
que la saturación se alcanzaría después de sesenta días. Consecuentemente, el valor del 
coeficiente de difusión sería menor al obtenido y se reafirmaría el hecho de que la difusión de 
agua en los materiales tratados con LPP es menor que en aquellos que no lo están.  
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Si se comparan los resultados obtenidos en los ensayos de flexión en tres puntos de los 
materiales compuestos de lino tratados y sin tratar, se observa que para el caso en el que no están 
sumergidos en agua, la tendencia de los materiales LCP es la misma que la observada en la 
Figura 4.12, obteniendo en algunos casos ligeros aumentos en resistencia y módulo, pero poco 
significativos si se tiene en cuenta el error de las medidas (Figura 4.15). 
 
Figura 4.15: Propiedades mecánicas de los materiales compuestos de lino tratados (LCP) y sin tratar (LSP) sometidos a 
alta temperatura 
Lo mismo ocurre cuando los materiales compuestos están sumergidos en agua. Los 
valores de propiedades mecánicas no se ven prácticamente alterados cuando las fibras han sido 
tratadas con LPP, siguiendo el mismo comportamiento que aquellos sin tratar, si bien se 
encuentran aumentos sobre todo en módulo como se puede observar en la Figura 4.16. 
 
Figura 4.16: Propiedades mecánicas de los materiales compuestos de lino tratados (LCP) y sin tratar (LSP) sometidos a 
alta temperatura e inmersión en agua 
Analizando los resultados obtenidos para los materiales compuestos reforzados con coco 
se puede ver en la Figura 4.17 que cuando sólo están sometidos a elevada temperatura el 
tratamiento LPP aumenta los valores de resistencia a flexión, sin embargo el módulo disminuye 
ligeramente, confiriéndole cierta plasticidad a los materiales CCP. 
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Figura 4.17: Propiedades mecánicas de los materiales compuestos de coco tratados (CCP) y sin tratar (CSP) sometidos a 
alta temperatura 
Algo similar ocurre cuando los materiales han estado sumergidos en agua durante el 
tiempo de envejecimiento. La resistencia a flexión se ve ligeramente aumentada cuando las 
fibras de coco fueron tratadas con LPP mientras que los valores de módulo disminuyen 
ligeramente o permanecen igual. 
 
Figura 4.18: Propiedades mecánicas de los materiales compuestos de coco tratados (CCP) y sin tratar (CSP) sometidos a 
alta temperatura e inmersión en agua 
Hay que destacar que el efecto del tratamiento LPP se hace más visible en los composites 
de coco que en los de lino, lo cual puede ser debido a que éstas fibras absorben más agua que las 
de lino y por tanto el tratamiento LPP juega un papel más importante tratando de impedir la 
absorción de agua por parte de las fibras. 
Para concluir, se puede afirmar que el tratamiento LPP tiene un efecto positivo en la 
durabilidad de materiales compuestos reforzados con fibras naturales, ya que la unión formada 
entre refuerzo y matriz actúa como barrera frente a la humedad lo que repercute en una ligera 
mejora de las propiedades mecánicas a lo largo de todo el periodo de envejecimiento. 
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4.5.3. ESPECTROSCOPÍA ULTRAVIOLETA (UV)  
Tras el tiempo máximo de envejecimiento, 60 días, el agua donde estuvieron sumergidas 
las probetas de los materiales compuestos cambió su color adquiriendo una tonalidad amarilla. 
Por ello, se sumergieron las fibras solas de lino y coco tratadas (FLP y FCP) y sin tratar (FLSP y 
FCSP) durante el mismo tiempo para estudiar qué componente de las fibras naturales era el 
causante del cambio de color y por tanto el que se había eliminado y disuelto en agua durante el 
envejecimiento. En la Figura 4.19 se puede observar el cambio de color del agua al cabo de 30 
días, de los materiales compuestos de lino y coco, a) y b), respectivamente y de las fibras solas 
de lino y coco, c) y d). Lo que más destaca de esta imagen es que los materiales de coco 
amarillean en mayor medida el agua que los materiales de lino. 
 
Figura 4.19: Líquidos al cabo de 30 días de envejecimiento de a) composites de lino con LPP y sin tratar, b) composites de 
coco con LPP y sin tratar, c) fibra de lino con LPP y sin tratar y d) fibra de coco con LPP y sin tratar 
En primer lugar se realizó un estudio de la variación de pH. El valor inicial del pH del 
agua empleada tenía un valor de 7.5 y tal y como se observa en la Tabla 4.11 este valor decrece 
cuando los materiales compuestos o las fibras han estado sumergidos volviendo el agua más 
ácida. 
Tabla 4.11: Valores de pH del agua donde estuvieron inmersos los materiales y las fibras solas al cabo de 60 días 
Tiempo 
(días) 
pH 
60 
LDPE LSP LCP FLSP FLP CSP CCP FCSP FCP 
9.86 5.64 5.06 7.03 6.87 4.26 4.26 4.73 4.14 
 
El agua donde estuvieron sumergidas las probetas de LDPE no cambió prácticamente su 
color observando únicamente cierta turbidez provocada por el paso del tiempo y se comprueba 
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también con las medidas de pH que éste fue el único caso en el que el agua aumentó su pH. Los 
materiales compuestos de coco y las fibras de coco solas (CSP, CCP, FCSP y FCP) tienen un 
efecto más marcado que los de lino (LSP, LCP, FLSP y FLP) en la reducción del pH del agua 
pasando desde 7.5 hasta valores en torno a 4 mientras que los materiales de lino disminuyen el 
pH del agua hasta valores comprendidos entre 5 y 7. Por lo tanto, se puede deducir que la 
sustancia disuelta en agua podría tratarse del componente mayoritario de las fibras de coco y que 
en las fibras de lino está presente en menor medida, como es el caso de la lignina [36]. Además 
debido al color de la lignina es más probable que haya sido ésta la causante de amarillear [37,38] 
el agua y no la celulosa (componente mayoritario en las fibras de lino) que es comúnmente 
blanca. Consecuentemente se seleccionó una lignina comercial con un pH ácido (3.5) y soluble 
en agua y se fue diluyendo hasta alcanzar un color similar al obtenido en el agua empleada en los 
ensayos de envejecimiento. Se prepararon tres disoluciones patrón a tres concentraciones 
distintas de lignina, 0.1, 0.05 y 0.025 % en peso de lignina y mediante espectroscopía 
ultravioleta se observó a qué longitud de onda, λ, la lignina tenía su máxima absorbancia. En la 
Figura 4.20 se pueden ver los espectros UV para cada disolución de lignina y concluir que las 
tres tienen el pico de máxima absorbancia a una longitud de onda de 280 nm. Esto se debe a 
grupos hidroxilo fenólicos conjugados con grupos α- carbonilos, enlaces C=C o grupos bisfenol 
presentes en la lignina [39]. 
 
Figura 4.20: Espectros UV de disoluciones patrón de lignina 
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Se realizó, por tanto, una curva de calibración de la lignina a 280 nm y se analizaron 
también los espectros UV de todos los líquidos donde estuvieron sumergidos tanto los materiales 
compuestos como las fibras naturales.  
 
Figura 4.21: Espectros UV de los líquidos donde estuvieron inmersos los materiales compuestos y las fibras naturales (lino 
izquierda y coco derecha) 
El pico de máxima absorbancia para todos estos líquidos está representado en la Figura 
4.21, tanto para los líquidos expuestos a 30 como a 60 días de envejecimiento, y se obtiene para 
un valor de λ = 280 nm. Esto confirma que efectivamente es la lignina la sustancia 
mayoritariamente disuelta en el agua [40].  
La concentración de lignina presente en cada líquido se calculó a partir de la curva de 
calibración realizada a 280 nm y los resultados obtenidos se pueden ver en la Tabla 4.12. Como 
comprobación de que la sustancia disuelta proviene de las fibras naturales, la concentración de 
lignina obtenida en los líquidos donde estuvieron inmersas las probetas de LDPE fue cero. 
Tabla 4.12: Concentración de lignin en cada líquido tras el tiempo de envejecimiento 
t (días) Concentración lignina (mg/ml) 
 LDPE LSP LCP FLSP FLP CSP CCP FCSP FCP 
30 0 0.12 0.15 0.19 0.20 0.17 0.18 0.47 0.54 
60 0 0.25 0.18 0.23 0.23 0.30 0.76 0.80 0.83 
 
Se observa como los materiales compuestos de coco pierden más lignina que los 
materiales de lino y que a su vez, como era de esperar, las fibras naturales solas más que los 
materiales compuestos.  
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En cuanto al efecto del tratamiento LPP en la pérdida de lignina de los materiales se 
puede decir que en el caso del lino no tiene apenas influencia obteniendo prácticamente los 
mismos valores de concentración de lignina en el agua donde estuvieron las fibras solas tratadas 
con LPP y sin tratar. En el caso de los composites de lino, la variación es poco significativa ya 
que aumenta ligeramente tras el tratamiento LPP al cabo de 30 días y disminuye, también de 
manera muy tenue, transcurridos 60 días. 
En el caso del coco, el tratamiento LPP parece tener un efecto más marcado ya que en 
todos los casos la concentración de lignina aumenta tras el tratamiento, si bien, sólo en el caso de 
los materiales compuestos al cabo de 60 días esta diferencia es más acentuada. 
Por lo tanto, se puede concluir que el tratamiento LPP no tiene un claro efecto en la 
pérdida de lignina, sin embargo, el coco pierde mucha más cantidad que el lino (en torno a un 
300% más) con lo que se puede suponer que la limpieza de las fibras de coco tras el tratamiento 
LPP podría dejarlas más expuestas y favorecer una ligera pérdida de lignina.  
Dado que la lignina es el material que confiere resistencia a la pared celular y a toda la 
fibra, su pérdida supone un problema para los materiales compuestos reforzados con fibras 
naturales. Por lo tanto, una deslignificación tiene como consecuencia el deterioro del material y 
la reducción de sus propiedades mecánicas [41,42]. 
4.5.4. ESTIMACIÓN DE LA VIDA ÚTIL DE LOS MATERIALES 
COMPUESTOS 
La predicción de la vida útil de los materiales es un dato de gran ayuda a la hora de 
diseñar y proyectar nuevos componentes, pero no siempre es tarea fácil. El análisis 
termogravimétrico junto con la ecuación de Toop [43] proporciona un método rápido y eficaz 
para estimar la vida en servicio de los materiales poliméricos según el procedimiento descrito en 
el epígrafe 3.5.5. 
Se realizó el análisis termogravimétrico de los materiales compuestos de lino y coco al 20 
y al 30% de refuerzo, así como del LDPE, a seis velocidades de calentamiento distintas. A partir 
de los valores obtenidos de la temperatura del pico de la derivada de la curva de descomposición 
y las velocidades de ensayo, se calculó el valor de la energía del proceso de acuerdo a la 
ecuación (3.9) del modelo de Kissinger (ecuación tipo Arrhenius), a partir de la pendiente de la 
Resultados y discusión      
 
135 | Cap. 4  
recta como se muestra en la Figura 4.22. Los valores obtenidos para cada material se observan en 
la Tabla 4.13. 
 
Figura 4.22: Obtención de Ea a partir del ajuste lineal según el modelo cinético de Kissinger 
Tabla 4.13: Valores de energía de descomposición según el modelo de Kissinger 
Ea 
(kJ/mol) 
LDPE LSP 20 LCP 20 CSP 20 CCP 20 LSP 30 LCP 30 CSP 30 CCP 30 
192.46 104.43 272.93 189.70 163.37 179.66 277.78 179.13 231.81 
 
El modelo cinético de Kissinger asume que el mecanismo de reacción es de orden 1. 
Según este método, la energía de activación necesaria para la descomposición de cada material, 
es la misma a lo largo de todo el proceso.  
Analizando los resultados obtenidos en la Tabla 4.13 no se puede extraer una tendencia 
clara ni en cuanto a influencia del tipo de fibra ni referente al tratamiento LPP. De manera 
general, parece que los materiales de lino necesitan una mayor energía de descomposición que 
los de coco y que con el tratamiento de plasma este valor se incrementa significativamente en 
todos los materiales menos en los composites de coco reforzados al 20 %. También parece que a 
mayor contenido de fibras naturales de refuerzo, la energía necesaria para la reacción aumenta. 
Para confirmar estas hipótesis, obtenidas a partir del modelo de Kissinger, se recurrió a otro 
modelo cinético en el cual, la energía del proceso se calcula como una función del grado de 
conversión. Este modelo, “Model Free Kinetics” (MFK), forma parte del software STARe de 
Mettler Toledo. 
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Para cada material, a partir del análisis termogravimétrico, se obtuvieron las curvas de 
conversión y a partir de éstas, la energía de activación de la reacción de descomposición en 
función del grado de conversión, según el proceso esquematizado en la Figura 4.23. 
Como se puede observar (Figura 4.23), el programa es capaz de estimar, a partir de la 
energía de activación, el tiempo de vida del material para una o varias temperaturas, simulando 
un ciclo isotermo a dichas temperaturas. Este tiempo podrá ser comparado con el obtenido 
mediante la ecuación de Toop, aunque hay que tener en cuenta que tanto al principio de la 
reacción como al final el error en la estimación es muy alto. 
 
Figura 4.23: Proceso de cálculo de Ea del proceso de descomposición del LDPE según el modelo MFK 
Las curvas de energía de descomposición de los materiales compuestos de lino en 
comparación con la del LDPE, se muestran en la Figura 4.24. 
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Figura 4.24: Energía de descomposición en función del grado de descomposición de los composites de lino y LDPE 
En el caso del LDPE el valor de energía de descomposición medio coincide con el 
obtenido por método de Kissinger, por lo que este método es más rápido y más fácil de aplicar 
que el MFK. Sin embargo, en el resto de los materiales el proceso de descomposición es más 
complejo y la energía no se puede estimar por el mismo modelo, aunque al 50% de 
descomposición si hay una buena aproximación, la primera parte de la reacción es más 
complicada y no se puede asemejar a una reacción de orden 1 (supuesto de Kissinger), por lo que 
es necesario un estudio más completo. 
Al inicio del proceso se observa un comportamiento variable que se estabiliza a partir del 
20 o 25% de descomposición. Sin embargo, en todos los casos se necesita mayor energía para 
iniciar el proceso y después se produce una bajada muy importante con la adición de fibras.  Si 
comparamos los materiales compuestos de lino con el LDPE se observa que, en la zona 
estabilizada, todos los composites presentan un valor de energía superior o similar al del LDPE y 
al inicio del proceso en todos los casos es superior, excepto para el composite con el 20% de 
fibras sin tratar que necesita menos energía tanto para empezar como después. En el caso del 
30% de fibra sin tratar se observa que inicialmente necesita más energía y que alrededor del 25% 
de descomposición se iguala a la del LDPE. Sin embargo, en el caso de los composites con fibra 
de lino tratada, la energía de activación inicial es más parecida a la del LDPE, después presentan 
un pico que se incrementa con la cantidad de fibra y una caída posterior, también más acentuada 
a mayor cantidad de refuerzo. A partir de ahí, la reacción de descomposición prácticamente se 
detiene para después estabilizarse necesitando en ambos casos más energía que el LDPE y que 
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los composites con fibras de lino sin tratar. Por lo tanto, se puede concluir que es más difícil y se 
necesita mayor energía para descomponer los materiales compuestos de lino que el LDPE, y que 
el tratamiento LPP aumenta aún más la energía necesaria para la descomposición. 
Los materiales compuestos de coco presentaron el comportamiento opuesto a los 
materiales de lino, en comparación con el LDPE. Todos ellos requieren una energía de 
descomposición inferior a la del LDPE durante todo el proceso, incluso al inicio, a excepción de 
los composites de coco reforzados al 30% y tratados con LPP (CCP 30), que a partir de un 60% 
de descomposición mostraron valores prácticamente iguales a los del LDPE, Figura 4.25. 
 
Figura 4.25: Energía de activación en función del grado de descomposición de los composites de coco y LDPE 
La espectroscopía de masas que se llevó a cabo al mismo tiempo que se aumentaba la 
temperatura, proporciona información de los gases que se van generando durante el proceso de 
descomposición (Figura 4.26). Los gases que se van liberando corresponden a las diferentes 
sustancias en las que se va descomponiendo el material. Inicialmente se produce una 
evaporización de agua superficial, insignificante en relación al peso total de la muestra, excepto 
para el composite con el 30 % de fibra de lino sin tratar y tratada donde se aprecia un pico a 115 
y 125 ºC respectivamente. Después, se pueden encontrar gases típicos de la reacción de 
descomposición (combustión) de los polímeros, como CO2 y H2O.  
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Figura 4.26: Espectroscopía de masas del LDPE durante el proceso de descomposición 
En la Tabla 4.14 se pueden observar las sustancias que se corresponden con los gases 
desprendidos y a qué temperatura ocurre. Uno de los gases que empiezan a desprenderse a más 
baja temperatura es el CO2 (280 ºC) y lo hace precisamente en los composites de fibra de coco, 
mientras que este mismo gas se desprende a partir de 365 ºC en el caso de los materiales 
compuestos de lino y a 475 ºC en el LDPE. El H2O y los grupos OH
 también empiezan a 
desprenderse antes en los composites de coco que en los de lino. Esto está en línea con la menor 
energía de descomposición de los composites de coco con respecto a los de lino. 
En cuanto al tratamiento LPP no se observa una relación directa con el desprendimiento 
de gases, sin embargo, un mayor contenido de fibra parece acelerar el desprendimiento de los 
gases asociados al H2O y a los grupos OH
. 
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Tabla 4.14: Temperaturas y asignación de los gases que se liberan durante el ensayo 
 Temperatura (◦C) 
Pm 
(g/mol) 
Compuesto LDPE LSP 
20 
LCP 
20 
CSP 
20 
CCP 
20 
LSP 
30 
LCP 
30 
CSP 
30 
CCP 
30 
13 -CH- 475 475 475 -- -- 475 475 -- 475 
15 CH3- 475 -- 475 475 475 475 475 475 475 
16 CH4 475 475 475 475 475 475 475 350 
465-475 
475 
17 OH
- 
475 475 365 
475 
350 
465 
350 
465 
115 
365 
475 
125 
365 
475 
280 
350 
465-475 
285 
350 
475 
18 H2O
2+ 
475 475 365 
475 
350 
450 
350 
450 
115 
365 
475 
125 
365 
475 
280 
350 
475 
285 
350 
475 
20 H4O  475 475 -- -- -- 475 -- 475 
26 -HC-CH- 475 -- 475 475 475 365 
475 
475 475 475 
27 -HC-CH2- 475 475 475 475 475 475 475 -- 475 
29 -H2C-CH3 475 475 475 -- -- 475 475 -- 475 
30 H3C-CH3 475 475 475 -- -- -- 475 -- 475 
32 O2 475 475 475 450 
475 
450 
475 
450 475 465 
475 
475 
40 -CH-CH-CH2- 475 475 475 -- -- 475 475 465 475 
44 CO2 475 465 365 
475 
280 
350 
475 
280 
350 
475 
365 
475 
365 
475 
280 
350 
465-475 
285 
375 
475 
 
Para la estimación de la vida útil de los materiales es necesario definir a partir de qué 
grado de descomposición se considera fallo del material. Lo más habitual es considerar el fallo 
en cuanto comienza la descomposición por lo que de manera general se considera a un 5% de 
descomposición [44]. Sin embargo, y para corroborar lo anterior, mediante la espectroscopia de 
masas es posible evaluar qué gases se desprenden durante el proceso y en qué momento lo hacen. 
En la Figura 4.26 se muestran los resultados obtenidos para el caso del LDPE. Se observa 
claramente que, en este caso, al inicio de la descomposición, los gases que primero se evaporan 
son los de peso molecular 29 y 27 que se corresponden con –H2C-CH3 y –HC-CH2 -, 
respectivamente. Estos gases proceden directamente de la cadena del polímero, por lo tanto, ya 
en ese punto se ha de considerar el deterioro del material y por lo tanto el fallo en servicio. 
Los valores de energía de activación y de temperatura (Tc) al 5% de descomposición, se 
muestran en la Tabla 4.15. De acuerdo con lo visto anteriormente, a este porcentaje de 
descomposición también se observa que es necesaria más energía en los composites de fibra de 
lino que en el LDPE y menos en el caso de los materiales de coco. 
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Tabla 4.15: Valores de energía de activación y temperatura al 5% de descomposición 
Material Ea5%  (kJ/mol) Tc (ºC) 
LDPE 136 393.77 
LSP 20 240.8 337.29 
LCP 20 244.77 343.45 
CSP 20 65.19 301.84 
CCP 20 65.5 308.08 
LSP 30 262 347.51 
LCP 30 265.87 332.07 
CSP 30 71.45 294.63 
CCP 30 71.57 279 
 
Con estos valores y a partir de la ecuación de Toop (ecuación 3.10), es posible estimar la 
vida útil de cada material en función de la temperatura de servicio establecida. En la Figura 4.27 
se muestra la estimación obtenida para el LDPE en función de la temperatura mediante el 
método de Toop y según la simulación realizada por el programa de acuerdo al modelo MFK, 
mostrada en la Figura 4.23. A 25 ºC, según la ecuación de Toop, el tiempo de vida estimado es 
superior a 1018 años, evidentemente conforme aumenta la temperatura, se reduce este valor. 
 
Figura 4.27: Tiempo estimado de vida útil del LDPE 
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Si se comparan ambas curvas, se observa que los valores son muy diferentes quedando 
por debajo la estimación realizada mediante MFK. Por consiguiente, se considera que el 
programa comete mucho error en la medida y no realiza una estimación correcta, probablemente, 
por estar trabajando con un grado de descomposición muy bajo. Es necesario, por tanto, emplear 
el método de Toop para estimar la vida útil del resto de materiales. No obstante, para realizar una 
comparación entre materiales la simulación realizada por MFK sería válida. 
Los materiales de lino presentaron valores de vida útil muy superiores a los del LDPE y 
también se observaron variaciones considerables en el orden de magnitud entre los composites 
reforzados al 30 y al 20%. 
 
Figura 4.28: Tiempo estimado de vida útil de los materiales compuestos de lino 
Tal y como se muestra en la Figura 4.28, el hecho de que haya una mayor cantidad de 
refuerzo implica que sea necesaria mayor energía de activación para iniciar el proceso de 
descomposición y por tanto la vida útil de los materiales es mucho mayor. Así, para un 20% de 
fibra de lino sin tratar el tiempo de vida se puede estimar en 1036 años, mientras que para su 
homologo con el 30% es de 1040 años. En cuanto al tratamiento de plasma, parece tener un efecto 
positivo en la duración de los materiales, encontrando un tiempo estimado de 1036 y 1037 para los 
composites reforzados al 20% sin tratar y tratados con LPP, respectivamente. Si bien las 
diferencias encontradas en los valores de energía de descomposición entre materiales homólogos 
Resultados y discusión      
 
143 | Cap. 4  
tratados con LPP y sin tratar no eran muy significativas (ver Tabla 4.15), esta variación se 
traduce en un aumento considerable de la vida en servicio de los materiales. 
Los composites de coco, tal y como se mostró en la Figura 4.25, y en línea con los datos 
de energía de descomposición mostrados en la Tabla 4.15, mostraron un tiempo de vida muy 
inferior con respecto a los materiales compuestos de lino y al LDPE. . Los valores estimados 
para estos composites son 105 y 106 años para refuerzos del 20% y 30%, respectivamente. En la 
Figura 4.29 se muestran las curvas de vida útil en función de la temperatura. De nuevo se 
observa que a mayor refuerzo de fibras naturales, mayor es el tiempo de vida de los materiales, 
pero en este caso no hay diferencias significativas entre los materiales con fibras tratadas y sin 
tratar. 
 
Figura 4.29: Tiempo estimado de vida útil de los materiales compuestos de coco 
El efecto del tratamiento LPP es menos marcado que en el caso de los materiales de lino, 
no obstante en ambos casos, tanto en los composites reforzados al 20 como al 30%, el 
tratamiento de plasma alarga la vida de los materiales. 
Por tanto, resumiendo todos los datos obtenidos, la composición del tipo de fibra de 
refuerzo influye de manera considerable en la vida útil de los materiales, así como el tratamiento 
de plasma, aunque éste en menor medida. En contra de lo esperado, pues al haber mayor 
contenido de fibras naturales y menos de LDPE cabría esperar una descomposición más rápida 
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por parte de los materiales compuestos, independientemente del tipo de refuerzo, si la 
composición de éste tiene un elevado contenido en celulosa, la energía de activación necesaria es 
mayor y por tanto su vida útil también. Por consiguiente se puede concluir que a mayor 
contenido de celulosa de las fibras naturales, mayor vida útil de los materiales compuestos de los 
que son refuerzo. 
A lo largo de todo el capítulo se han comparado las fibras de lino con las fibras de coco 
como refuerzo de composites de LDPE, analizando propiedades mecánicas, durabilidad, y 
tiempo de vida estimado. En todas estas propiedades el lino ha proporcionado mejores resultados 
que el coco, por lo que la composición de cada tipo de fibra juega un papel muy importante. La 
diferencia principal entre el lino y el coco es su composición química, si bien otros aspectos 
geométricos también pueden influir en las propiedades de cada fibra, parece ser que el contenido 
de celulosa es el más importante de todos, confiriéndole a las fibras buena resistencia, mayor 
durabilidad e integridad al material compuesto, de forma que el proceso de descomposición 
requiera más energía y por lo tanto la vida útil de los materiales sea mayor.  
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4.6. CONCLUSIONES 
A la vista de todos los resultados expuestos y analizados con anterioridad en este capítulo 
se pueden extraer las siguientes conclusiones: 
- La resistencia a tracción y el módulo de Young aumentan cuando lo hace el contenido 
en fibras naturales alcanzando un valor óptimo de refuerzo en torno al 30% en peso. 
- El tratamiento LPP modifica la superficie de las fibras naturales en términos de aumento 
de la mojabilidad, mejorando así la adhesión entre la matriz de LDPE y las fibras cortas de lino y 
coco. 
- La mejor interacción entre matriz y refuerzo se traduce en una mejora de la resistencia a 
tracción y el módulo de Young. 
- La composición química de la superficie de las fibras de lino no se ve modificada tras el 
tratamiento LPP, como se ha visto mediante análisis por XPS, por lo que la mejora obtenida en la 
adhesión entre fibras y matriz es únicamente debida a una deshidratación superficial y limpieza 
de las fibras tras el tratamiento, lo que permite a los grupos carbonilo presentes en las fibras un 
mayor anclaje en la matriz. 
- La estabilidad del tratamiento LPP es baja y por lo tanto hay que reducir los tiempos 
entre tratamiento y fabricación del material compuesto para que no se produzca antes de lo 
deseado la recuperación hidrofóbica de las fibras, fundamentalmente en el caso del lino. 
- La buena unión creada entre fibras y matriz a causa del tratamiento LPP actúa como 
barrera frente a la absorción de agua cuando los materiales están sometidos a condiciones de 
envejecimiento de elevada humedad. 
- El contenido de celulosa afecta en las propiedades mecánicas de las fibras, aumentando 
su resistencia cuanto mayor es el contenido en celulosa. Por tanto las fibras de lino presentan 
mejores propiedades mecánicas, tanto antes como después del envejecimiento, que las fibras de 
coco. 
- Las fibras de coco presentan, además, mayor absorción de agua en ambientes húmedos 
y mayor pérdida de lignina que las fibras de lino. Como la lignina confiere la resistencia a la 
pared celular y a toda la fibra, una deslignificación como la observada en las fibras de coco tiene 
como consecuencia el deterioro del material y la pérdida de las propiedades mecánicas. 
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- La cinética de descomposición de los materiales compuestos no sigue una cinética de 
reacción de orden 1 (Kissinger), por lo menos en lo que se refiere a la primera parte del proceso, 
y por lo tanto es necesario recurrir a un modelo que proporcione más información, como es el 
modelo MFK. 
- El tipo de refuerzo y su composición tienen una influencia muy elevada en la energía de 
descomposición necesaria para iniciar el proceso y por consiguiente, en la vida útil de los 
mismos. Un mayor contenido en celulosa en las fibras de refuerzo aumenta la vida de los 
materiales con respecto a la matriz, sin embargo, si el contenido en celulosa es bajo, el refuerzo 
incluso perjudica la vida en servicio de la matriz de LDPE. 
- El tratamiento de plasma aumenta la vida útil de los materiales compuestos, debido a la 
buena adhesión que propicia entre fibra y matriz que le confiere mayor integridad al material, 
haciéndose más notable este efecto en los composites de lino que en los de coco. 
- Por tanto, debido a las mejores propiedades mecánicas, mejor estabilidad frente a 
ambientes adversos de elevada temperatura y humedad y prolongar la vida en servicio de los 
materiales, se considera que las fibras de lino son una mejor opción, frente a las fibras de coco 
como refuerzo de materiales compuestos y los siguientes estudios se realizarán únicamente con 
fibras de lino. 
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Capítulo 5:  
MATERIALES COMPUESTOS DE MATRICES “BIO” 
REFORZADOS CON TEJIDO UNIDIRECCIONAL DE LINO 
5.1. INTRODUCCIÓN 
En este capítulo, y tras las conclusiones extraídas del capítulo anterior, se analizarán los 
resultados obtenidos en la optimización y caracterización de materiales compuestos de matriz 
polimérica reforzados con tejido unidireccional de lino. Al tratarse de un tejido, y no ya de fibras 
cortas, aparece la posibilidad de introducir un nuevo tratamiento de plasma, más rápido y 
fácilmente automatizable, el plasma atmosférico por antorcha (APPT). Las matrices utilizadas 
han sido, en primer lugar, el LDPE, utilizado ya en el capítulo 4, para realizar ensayos 
comparativos entre diferentes tratamientos químicos y tratamientos de plasma y posteriormente 
dos matrices diferentes de carácter “bio” (biobasadas y/o biodegradables) para tratar de cumplir 
el objetivo de conseguir un material compuesto respetuoso con el medio ambiente desde la 
obtención de las materias primas, pasando por su fabricación, hasta el final de su vida en 
servicio. Una de estas matrices es polietileno verde de baja densidad (GPE), obtenido a partir de 
la caña de azúcar (biobasado) y la otra es un poliéster alifático sintético 100% biodegradable, 
polibutilén succinato (PBS). 
Se han realizado ensayos de pull-out y pelado para el estudio de la adhesión entre el 
tejido de lino y las tres matrices (LDPE, GPE y PBS), ensayos de tracción para la caracterización 
de las propiedades mecánicas de los materiales compuestos y análisis morfológico mediante 
SEM para el estudio de la superficie de fractura. Por último se estudió la durabilidad de los 
composites de matrices “bio” analizando la absorción de agua mediante análisis FTIR, 
propiedades mecánicas,  y propiedades térmicas (DSC).  
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5.2. OPTIMIZACIÓN DEL TRATAMIENTO APPT 
Dado que el tratamiento APPT es más rápido que el LPP, pues se elimina la etapa de 
vacío, y además es fácilmente automatizable, se presenta como una buena opción a la hora de 
tratar el tejido de lino unidireccional y mejorar la adhesión entre el lino y la matriz. El primer 
paso es optimizar los parámetros del proceso que son tiempo de permanencia de la muestra bajo 
el torrente de plasma, es decir, velocidad de la plataforma móvil del equipo, y distancia desde la 
tobera de la antorcha hasta la muestra. Debido a la porosidad del tejido, las medidas de ángulo de 
contacto entre unas condiciones y otras no presentaban diferencias que pudieran ser 
cuantificables e incluso en muchos casos, las medidas eran imposibles de realizar. Por lo tanto se 
seleccionaron como parámetros del tratamiento APPT aquellos que visualmente no deterioraban 
el tejido, una velocidad de 2.5 m/min y una distancia entre antorcha y muestra de 20 mm. Tras el 
tratamiento, se realizaron ensayos de tracción con las hebras del tejido y se compararon con 
hebras de tejido de lino sin tratar para confirmar que efectivamente el tratamiento no había 
comprometido las propiedades mecánicas de las fibras. Los resultados obtenidos se muestran en 
la Tabla 5.1. 
Tabla 5.1: Resistencia a tracción de hebras de lino tratadas con APPT y sin tratar 
Material Resistencia a tracción (MPa) 
Lino ST 10.76±2.14 
Lino APPT 10.48±1.74 
 
Como se puede observar, la resistencia a tracción no se vio alterada a causa del 
tratamiento por lo que los parámetros de ensayo seleccionados son los que se mantuvieron para 
tratar el tejido antes de la fabricación del material compuesto. 
5.3. COMPARACIÓN CON OTROS TRATAMIENTOS QUÍMICOS 
El tratamiento APPT es una muy buena alternativa a los tratamientos más comúnmente 
utilizados sobre las fibras naturales teniendo en cuenta ventajas como su rapidez y su carácter 
respetuoso con el medio ambiente al no generar residuos. Pero es importante considerar también 
si las ventajas que ofrece desde el punto de vista de propiedades mecánicas de los materiales 
compuestos finales y de adhesión con la matriz, son competitivas con respecto a los otros 
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tratamientos que se emplean de manera más común sobre las fibras naturales. En esta tesis se han 
elegido tres tratamientos químicos, dos alcalinos y uno con silanos, para comparar con los dos 
tratamientos de plasma, LPP y APPT. 
Se ha evaluado por tanto la adhesión entre el lino y la matriz de LDPE mediante ensayos 
de pull-out y pelado, y las propiedades mecánicas mediante ensayos de tracción de los materiales 
compuestos. 
5.3.1. ENSAYOS DE PULL-OUT 
El tejido de lino unidireccional se sometió a cinco tratamientos superficiales distintos tal 
y como se explicó en el epígrafe 3.3, y posteriormente se extrajo una hebra del tejido que fue 
embebida en un pellet de LDPE. De esta manera se puede calcular la resistencia interfacial de 
cortadura entre la hebra de lino y la matriz de LDPE y cuantificar la adhesión entre ambas [1,2]. 
Los tratamientos alcalinos tienen como misión principal romper los enlaces de hidrógeno 
de la red estructural lo que hace aumentar la rugosidad en la superficie y por tanto facilitar el 
anclaje mecánico entre las fibras y la matriz [3]. Por otro lado también producen el aumento de 
la cantidad de celulosa en la superficie de las fibras lo que puede favorecer ciertas uniones 
químicas [4]. 
Los tratamientos con silanos (en este caso, TEOS) tienen como objetivo reducir la 
diferencia de polaridad existente entre las matrices poliméricas (hidrofóbicas) y las fibras 
naturales (hidrofilicas) mediante la reacción de los grupos silanol, formados durante la hidrólisis 
del proceso, con los grupos hidroxilo de la celulosa, así, se reduce la cantidad de grupos 
hidroxilo en  la superficie de las fibras y como consecuencia su carácter hidrofílico [5–7]. 
Como ya se ha comentado en el capítulo 4, los tratamientos de plasma sobre las fibras 
naturales tienen como efecto principal la limpieza de las mismas, sin añadir ningún grupo 
funcional nuevo (si bien aumenta la cantidad de O2 y N2) y por lo tanto no puede generar nuevas 
uniones químicas entre las fibras y la matriz. Además, como ya ha sido comprobado y discutido, 
tras los tratamientos de plasma, la mojabilidad de las fibras aumenta considerablemente, 
haciéndolo en consonancia su carácter hidrofílico. Sin embargo, por los resultados obtenidos 
hasta ahora en los materiales compuestos reforzados con fibras cortas, sí se observó una mejora 
en la adhesión entre fibras y matriz ya que se produce la limpieza y eliminación de una capa 
superficial de débil cohesión, lo que se vio reflejado en las propiedades mecánicas de los 
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composites. Por lo tanto, es necesario tener muy en cuenta la unión mecánica entre refuerzo y 
matriz, ya que en muchos casos, ésta pesa más que la unión química. 
En la Figura 5.1 se muestran los resultados obtenidos en los ensayos de pull-out 
comparando los diferentes tratamientos citados. 
 
Figura 5.1: Comparativa del valor de IFSS entre distintos tratamientos superficiales 
Lo primero que cabe destacar de este gráfico, es que todos los tratamientos mejoran la 
adhesión entre el lino y el LDPE en mayor o menor medida, con respecto a las fibras que no 
fueron tratadas, así como la dispersión que aparece en todos los casos, a excepción del 
tratamiento con silano donde es menor. Los tratamientos se realizaron sobre una porción de 
tejido y una vez finalizado el tratamiento se extrajeron siete fibras de cada uno para realizar los 
ensayos. Por este motivo aparece esta dispersión, ya que depende de la fibra escogida, siendo en 
este caso un valor indicativo de la homogeneidad de cada tratamiento. El tratamiento alcalino es 
el que mayor dispersión presenta en sus resultados. Bien porque se trate de un tratamiento poco 
homogéneo o bien porque habría que optimizar los parámetros del tratamiento para este caso 
particular. Se han empleado las condiciones que mejor resultados arrojan según estudios 
anteriores [8,9], pero dependiendo del tipo de fibra, matriz y estudio en particular existen 
diferentes opciones en cuanto a concentración de NaOH y tiempo de tratamiento [4,10–12]. Sin 
embargo el tratamiento alcalino con temperatura proporciona buenos resultados con poca 
dispersión, lo que está informando que se trata de un tratamiento más homogéneo y más eficaz.  
En otros materiales como metales o polímeros, los tratamientos alcalinos se suelen realizar con 
alta temperatura, como tratamiento previo a un anodizado, en el caso del aluminio [13], o un 
mordentado en las poliolefinas [14].  El tratamiento de plasma de baja presión (LPP), no presenta 
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una mejora excesiva, pero sí superior a la obtenida con el tratamiento alcalino sin temperatura. 
Definitivamente, los tratamientos con los que se obtuvieron mejores resultados fueron el 
tratamiento APPT y el tratamiento con silano. Ambos tratamientos mejoran la adhesión entre el 
lino y el LDPE considerablemente obteniendo una mejora en el valor de IFSS para el APPT de 
un 94% y de un 78% para el caso del silano, en este caso, además, con muy poca dispersión. Hay 
que recordar la ventaja que ofrece el tratamiento APPT de no emplear reactivos químicos y por 
lo tanto de no generar residuos tóxicos. Queda comprobar si estos resultados se ven reflejados en 
los obtenidos en los ensayos de tracción de los materiales compuestos. 
5.3.2. ENSAYOS DE TRACCIÓN DE LOS MATERIALES COMPUESTOS 
Tras realizar los ensayos de tracción de los materiales compuestos se observa que la 
dispersión que aparecía en los ensayos de pull-out desaparece, lo cual tiene sentido ya que para 
fabricar el material compuesto se coge todo el tejido tratado y no hebras independientes, por lo 
que la homogeneidad del tratamiento tiene menos influencia (Figura 5.2). 
 
Figura 5.2: Propiedades mecánicas de los materiales compuestos reforzados con tejido unidireccional de lino sometidos a 
distintos tratamientos 
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Los únicos tratamientos con los que se observan mejoras en las propiedades mecánicas de 
los composites son los tratamientos de plasma. El tratamiento con silano prácticamente no afecta, 
si se tienen en cuenta las desviaciones, lo cual es de extrañar habiendo obtenido buenos 
resultados en los ensayos de pull-out. Los tratamientos de sosa parece que empeoran los 
resultados obtenidos con las fibras sin tratar. Esto puede ser debido a una posible 
deslignificación del tejido que puede ocurrir cuando la concentración de sosa no es la adecuada o 
el tiempo de permanencia de las fibras en disolución es superior al idóneo [3]. Por lo tanto sería 
necesario optimizar el tratamiento alcalino ya que otros autores han demostrado mejorías con 
este tipo de tratamiento. Aunque ese no es el objetivo de esta Tesis, se han consultado otras 
investigaciones para la realización del tratamiento. 
El tratamiento que mejores resultados arroja a este estudio es, por tanto, el APPT, 
obteniendo una mejora de un 14% en resistencia a tracción y de un 44% en módulo de Young. 
Con esto se comprueba que no es sólo una buena opción desde el punto de vista medioambiental 
o de sencillez de aplicación, sino que las propiedades mecánicas se ven afectadas favorablemente 
y el orden de magnitud de mejora está en línea con el obtenido en otros estudios con otros 
tratamientos químicos [15]. 
5.3.3. ENSAYOS DE PELADO 
Los ensayos de pelado, no sólo proporcionan los valores de fuerza de adhesión, sino que 
muestran el tipo de rotura que ha tenido lugar, lo cual, de una manera cualitativa, revela cómo de 
fuerte es la unión entre el tejido y la matriz. Se recuerda que este ensayo se realizó uniendo dos 
capas de tejido mediante una de LDPE por la acción del calor (ver epígrafe 3.5.2.4.)  En la Tabla 
5.2 se muestran los resultados obtenidos en los ensayos de pelado en T para tejido de lino sin 
tratar y tratado con APPT. 
Tabla 5.2: Fuerza de pelado en T (N) para tejido de lino sin tratar y tratado con APPT 
 ST APPT 
F (N) 49.79±5.76 58.30±5.1 
 
La fuerza de pelado aumenta casi en un 20% cuando el tejido ha sido tratado con APPT, 
lo que demuestra una mejor adhesión con el LDPE. Si se analiza ahora el tipo de rotura obtenida 
en cada ensayo, se comprueban los datos numéricos. Aquellos materiales en los que el tejido no 
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fue tratado dieron lugar a roturas adhesivas o mixtas quedando la fibra al aire como se observa 
en la Figura 5.3 a) y b). 
 
Figura 5.3: Tipos de rotura de los ensayos de pelado, a) adhesiva, b) mixta y c) cohesiva 
Cuando se trató con APPT las roturas fueron en todos los casos cohesivas, produciéndose 
el pelado a través del LDPE y manteniéndose perfectamente unido al tejido de lino por ambos 
lados, Figura 5.3 c). 
5.3.4. MORFOLOGÍA 
Con el microscopio electrónico de barrido se analizaron las superficies de fractura de las 
probetas de tracción para evaluar la adhesión entre las hebras del tejido de lino y la matriz de 
polietileno. La Figura 5.4 se corresponde con las micrografías de los materiales compuestos en 
los que el tejido de lino no fue tratado.  
 
Figura 5.4: Micrografías de la sección de rotura de los ensayos de tracción de los composites de tejido de lino sin tratar 
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Se puede apreciar como entre la hebra de lino y la matriz existe cierta holgura, de modo 
que el polietileno no moja completamente a las fibras. Sin embargo, en las muestras de la Figura 
5.5, el tejido de lino ha sido tratado con APPT y en la sección de rotura (primera micrografía) se 
observa que prácticamente no hay hueco entre las hebras de lino y la matriz. Se puede ver 
también, que el polietileno penetra en el interior de la hebra impregnando todas las fibras que la 
constituyen. 
 
Figura 5.5: Micrografías de la sección de rotura de los ensayos de tracción de los composites de tejido de lino tratado con 
APPT 
Analizando varias zonas de los materiales, se observa que en aquellos tratados con APPT, 
no todas las fibras están perfectamente unidas a la matriz, sin embargo, sí predominan buenas 
uniones y puntos de anclaje entre el tejido de refuerzo y la matriz. Del mismo modo, en aquellos 
que no han sido tratados prevalecen zonas de holguras. En ambos casos este es uno de los 
motivos principales de la dispersión de los resultados de los ensayos de tracción y pull-out. 
5.4. MATRICES BIO 
5.4.1. ENSAYOS DE TRACCIÓN EN MASA 
En primer lugar se realizaron ensayos de tracción en masa tanto del polietileno verde 
(GPE) como del polibutilén succinato (PBS), para confirmar los valores de resistencia a tracción 
proporcionados por los suministradores y analizar el comportamiento de los mismos. 
Como se puede ver en la Figura 5.6, el comportamiento de ambas matrices es muy 
diferente. El GPE, presenta una curva tensión-deformación típica de cualquier polietileno 
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admitiendo mucha deformación plástica hasta rotura y presentando un comportamiento que no es 
100% elástico desde el inicio hasta el límite elástico. El PBS, sin embargo, sí muestra un 
comportamiento elástico hasta el límite elástico y a partir de ahí, disminuye ligeramente la 
resistencia presentando una elevada deformación plástica. El PBS no llega a romper, pero a 
partir de un determinado valor de deformación, se puede considerar que se ha llegado a la rotura 
ya que comienzan a producirse oscilaciones de estiramiento y contracción que deterioran el 
material. 
 
Figura 5.6: Ensayos de tracción de las matrices de LDPE, GPE y PBS 
Una comparación de los valores de resistencia y módulo de Young de las tres matrices se 
muestran en la Figura 5.7. EL PBS tiene una resistencia y un módulo de Young 
considerablemente mayor que el GPE y el LDPE, por lo que, sumado a su carácter 100% 
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biodegradable, se presenta como una buena alternativa para ejercer como matriz de materiales 
compuestos reforzados con fibras naturales.  
 
Figura 5.7: Propiedades mecánicas de las matrices LDPE, GPE y PBS 
5.4.2. ENSAYOS DE PELADO 
Debido a la rigidez del PBS, no fue posible atravesarlo con hebras de tejido de lino y por 
tanto no se pudieron realizar ensayos de pull-out para evaluar qué composites presentaban los 
mayores valores de IFSS y evaluar la adhesión entre el lino y cada una de las dos matrices, como 
se hizo con el LDPE. Por lo tanto, se realizaron ensayos de pelado, que como ya se ha visto, 
proporciona un valor de fuerza de adhesión a la vez que facilita información sobre el tipo de 
rotura. 
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Figura 5.8: Fuerza de pelado entre las matrices GPE y PBS y el tejido unidireccional de lino 
Analizando los resultados obtenidos, mostrados en la Figura 5.8, se puede afirmar que la 
adhesión entre el tejido de lino y el PBS es muy superior a la obtenida entre el GPE y el lino, lo 
cual tiene sentido si se considera que la energía superficial del PBS es superior a la del 
polietileno. Por otro lado, el tratamiento APPT, el único evaluado con las nuevas matrices por 
ser la mejor opción de todos los comparados en el epígrafe 5.3, aporta mejoras a los valores de 
fuerza de adhesión, mejorando un 15 y un 18% la adhesión de los materiales de GPE y PBS, 
respectivamente. 
 
Figura 5.9: Tipos de rotura obtenidas en los ensayos de pelado con la matriz de PBS, a) adhesiva y b) cohesiva 
Al igual que sucedió con los ensayos de pelado realizados con la matriz de LDPE, cuando 
se analizaron las roturas obtenidas con las nuevas matrices tratadas con APPT y sin tratar, se 
observó que tanto con el GPE como con el PBS, si el tejido de lino no había sido tratado las 
roturas eran adhesivas, Figura 5.9 a), mientras que aquellas en las que el tejido se trató con 
APPT dieron lugar a roturas de tipo cohesivo, Figura 5.9 b).  
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Con todo lo expuesto anteriormente, se puede concluir que el tratamiento APPT mejora la 
adhesión entre las matrices y el tejido de lino unidireccional, lo que debería verse reflejado en las 
propiedades mecánicas del material compuesto final. 
5.4.3. ENSAYOS DE TRACCIÓN DE LOS MATERIALES COMPUESTOS 
Tras fabricar los materiales compuestos con ambas matrices y tanto con tejido de lino 
tratado como sin tratar, se procedió a realizar ensayos de tracción con probetas normalizadas 
para comparar las propiedades mecánicas y poder cuantificar el efecto que tiene el tratamiento 
APPT sobre las mismas. Los resultados obtenidos se muestran en la Figura 5.10. 
 
Figura 5.10: Propiedades mecánicas de los composites de GPE y PBS con tejido de lino tratado con APPT y sin tratar 
Como se puede observar, las diferencias encontradas en el caso de los materiales de GPE, 
arrojan resultados prácticamente iguales a los obtenidos con la matriz de LDPE y el tejido 
unidireccional (ver Figura 5.2), obteniendo unas mejoras en resistencia de en torno a un 10% y 
de un 14% en el módulo de Young. En el caso del PBS, las mejoras entre los materiales 
fabricados con el tejido de lino tal y como lo suministra el proveedor y aquellos en los que el lino 
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fue tratado con APPT, son incluso menos notables. Si se comparan estos resultados con los 
obtenidos para los materiales compuestos reforzados con fibra corta del capítulo 4, se llega a la 
conclusión de que el efecto de los tratamientos de plasma (plasma de baja presión en el caso 
anterior), se hace más visible al modificar superficialmente la fibra corta que al tratar el tejido 
unidireccional. Esto puede ser debido a los procesos industriales que son necesarios realizar para 
obtener el tejido y que no se llevan a cabo durante la obtención de la fibra corta, en cuyo caso 
una vez se tiene la madeja de fibras de lino, únicamente se procede a cortarla y refinarla para 
darle el carácter de algodón. Las fibras que forman el tejido unidireccional deben ser secadas y 
lavadas previamente para proceder al proceso de tejido [16] por lo que el efecto de limpieza que 
tenía el LPP sobre las fibras cortas de lino no es tan relevante sobre el tejido unidireccional que 
ya ha sido previamente lavado.  
Por otro lado, la fabricación y estructura de los materiales compuestos con tejido 
unidireccional y fibra corta es muy diferente y su interacción con la matriz también lo es. En el 
caso de fibras cortas, su distribución aleatoria hace que, si las fibras no están bien ancladas a la 
matriz y existen holguras entre ambas, puedan asemejarse a defectos del material y por tanto no 
conseguir unas buenas propiedades del material final. Pero en el caso de los composites 
fabricados con tejido unidireccional, y fabricados por prensado en caliente, no existe tal 
discontinuidad y el mojado de las fibras es más sencillo, por lo que se puede considerar otro 
motivo por el que el tratamiento APPT hace menos evidente su efecto. Por el contrario una 
pequeña variación en la alineación del tejido a la hora de fabricar el composite, repercute de 
manera negativa en el esfuerzo soportado en esa dirección, por lo que si la fabricación no es 
perfecta los valores de resistencia a tracción serán menores, lo que a su vez influye en la 
dispersión de los resultados. No obstante, los ensayos de pelado sí revelan una mejora en la 
adhesión entre el tejido y las fibras que además fue corroborado mediante SEM. 
5.4.4. MORFOLOGÍA 
Al igual que se hizo con la matriz de LDPE, se analizaron las superficies de rotura de los 
materiales compuestos de GPE y PBS una vez realizados los ensayos de tracción. En la Figura 
5.11 a) y b) se puede observar como la adhesión entre la matriz de GPE y lino no es adecuada ya 
que presenta muchas holguras entre la matriz y las hebras de lino. En la sección transversal 
(micrografía b) se ve con claridad, no sólo que la hebra no está anclada al GPE, si no que éste no 
ha penetrado en ella y no mojado todas las fibras. Sin embargo, con el tratamiento APPT, 
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micrografías c) y d), se observa un mayor anclaje en la sección transversal y cómo las fibras 
arrastran del GPE, debido a una buena adhesión, en el sentido de rotura de la probeta. 
 
Figura 5.11: Micrografías de la sección de rotura de los ensayos de tracción de los composites de GPE y tejido de lino sin 
tratar a) y b) y con APPT c) y d) 
En el caso del PBS, se observa la misma tendencia, si bien cuando el tejido no ha sido 
tratado aparecen menos zonas de holguras que en los casos del GPE y el LDPE. En la Figura 
5.12 a) y b) se muestran varias hebras con un mal anclaje a la matriz de PBS y la sección 
transversal de dos hebras, respectivamente. Cuando el tejido de lino fue tratado con APPT, de 
nuevo se puede ver como el PBS penetra entre los hilos de la hebra de lino y cómo es arrastrado 
por las fibras en la dirección longitudinal de las mismas, que es la dirección de la fuerza en los 
ensayos de tracción, Figura 5.12 c) y d). 
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Figura 5.12: Micrografías de la sección de rotura de los ensayos de tracción de los composites de PBS y tejido de lino sin 
tratar a) y b) y con APPT c) y d) 
5.5. DURABILIDAD DE LOS MATERIALES COMPUESTOS CON 
MATRICES BIO 
5.5.1. INTRODUCCIÓN 
El PBS es un polímero 100% biodegradable con una gran capacidad de hidrolizarse por 
lo que cabe esperar que al someterlo a condiciones adversas de humedad y/o temperatura se 
deteriore más rápidamente que el GPE o el LDPE. En esta sección se analizará, por tanto, el 
comportamiento de las matrices GPE y PBS así como el de los composites frente al 
envejecimiento y se evaluará también el efecto del tratamiento APPT a este respecto. 
Los materiales compuestos se fabricaron con ambas matrices y tejido unidireccional de 
lino tanto tratado con APPT como sin tratar, y se introdujeron en una estufa a una temperatura de 
en torno a 80 ºC y una humedad relativa de entre 70 y 78%. Las condiciones de temperatura y 
humedad en el interior del recipiente, donde se situaron las probetas, se controlaron mediante un 
     Antecedentes y objetivos 
 
172 | Durabilidad y biodeterioro de NFRP’s: Efecto de tratamientos de plasma 
termo higrómetro (MSR 145 Electronics GmbH, Seuzach, Suiza) durante todo el tiempo de 
envejecimiento, tal y como se muestra en la Figura 5.13. 
 
Figura 5.13: Humedad relativa y temperatura durante el proceso de envejecimiento 
Las probetas se situaron en el interior de un recipiente hermético con agua, sobre una 
rejilla de modo que los materiales no entraban en contacto con el agua, tal y como se muestra en 
la Figura 5.14 . Los tiempos de envejecimiento analizados fueron 1, 2, 8, 30 y 60 días. Tanto el 
efecto del tratamiento de plasma como de cada matriz se evaluó mediante propiedades mecánicas 
de los materiales compuestos, realizando ensayos de tracción, ensayos de absorción de agua, 
mediante medidas de ganancia de peso, FTIR, y evolución de las propiedades térmicas. 
 
Figura 5.14: Disposición de las probetas en el interior de la estufa durante el periodo de envejecimiento 
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5.5.2. ENSAYOS DE ABSORCIÓN DE AGUA 
Mediante medidas de ganancia de peso se trató de evaluar la absorción de agua de manera 
análoga a la realizada en el capítulo 4 (epígrafe 4.5.2.2.). 
Los materiales de GPE sin reforzar prácticamente no presentaron ninguna variación en su 
peso por lo que la absorción de agua fue nula tal y como se muestra en la Figura 5.15. De nuevo 
este resultado está en línea con lo obtenido con el LDPE en el capítulo 4 debido al carácter 
hidrófobo del polietileno. Se ha demostrado que las poliolefinas tienen muy buena resistencia a 
la absorción de humedad, incluso a elevadas temperaturas [17]. Los materiales compuestos de 
GPE si presentaron un cierto aumento de peso a partir de los 30 días que ya se mantuvo hasta el 
final, pero este valor no sobrepasó el 1.3% en peso, por lo tanto, a pesar de no ser muy 
significativo, demuestra que el carácter hidrofílico de las fibras juega un papel importante en la 
durabilidad de estos materiales. Hay que destacar que la absorción de agua obtenida en estos 
materiales es muy inferior a la obtenida por los materiales compuestos de fibra de lino corta y 
matriz de LDPE. Esto es debido a que la condición de envejecimiento es menos severa, ya que 
en el caso anterior los materiales estaban sumergidos en agua y en este caso únicamente 
sometidos a un ambiente húmedo. Aunque parece que el tratamiento APPT no tiene efecto, es 
importante tener en cuenta que el aumento de la mojabilidad de las fibras no se traduce en una 
mayor absorción de agua, debido a la buena adhesión entre la matriz de GPE y el tejido 
unidireccional de lino que impide el paso de la humedad. 
 
Figura 5.15: Ganancia de peso de los materiales compuestos de GPE sin tratar y tratados con APPT 
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El PBS absorbe agua desde el primer día hasta su total deterioro (Figura 5.18), no siendo 
posible evaluar las variaciones de peso más allá de los ocho días de envejecimiento. Si bien la 
variación de peso no fue excesiva, un 2.5%, pero en línea con lo obtenido por otros autores [18], 
el deterioro del material se hizo patente de manera visual, como se observa en la Figura 5.16, no 
pudiéndose evaluar tampoco las propiedades mecánicas a 30 y 60 días de envejecimiento. 
 
Figura 5.16: Probetas de PBS sometidas a 30 y 60 días de envejecimiento 
La total degradación del material se debe a su carácter biodegradable provocado por su 
capacidad de hidrólisis bajo condiciones de elevada humedad y temperatura [18]. Normalmente, 
los polímeros con fuertes grupos funcionales polares, como aminas o carbonilos, son capaces de 
absorber humedad a través de los enlaces de hidrógeno [19]. Por lo tanto, es lógico que el PBS, 
un poliéster, pueda absorber más humedad que otro polímero prácticamente apolar como es el 
GPE, y las poliolefinas en general. Es habitual que la absorción de agua en los poliésteres vaya 
acompañada de una pérdida de las propiedades mecánicas [18-19]. La reacción de hidrólisis que 
tiene lugar se muestra en la Figura 5.17. 
Resultados y discusión      
 
175 | Cap. 5  
 
Figura 5.17: Reacción de hidrólisis del PBS 
Los materiales compuestos de PBS y lino absorben más humedad que el PBS solo, 
debido a que se suma la absorción por parte de las fibras, principalmente durante los primeros 
días, tal y como se muestra en la Figura 5.18. Pero a partir de ahí, y ya al cabo de 8 días, 
comienza la degradación del material, debida a la humedad ya absorbida, y por lo tanto su peso 
disminuye ligeramente a causa de pérdida de material. 
 
Figura 5.18: Ganancia de peso de los materiales compuestos de PBS sin tratar y tratados con APPT 
Al cabo de 30 días, los materiales compuestos de PBS habían perdido su consistencia y el 
aspecto que tenían se muestra en la Figura 5.19. 
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Figura 5.19: Materiales compuestos de PBS y lino tras 30 días de envejecimiento 
Nuevamente, se observa que el tratamiento APPT no influye negativamente cuando los 
materiales están sometidos a ambientes de elevada humedad y que cumple con su misión de 
mejorar la adhesión entre tejido y matriz y evitar que penetre la humedad. 
5.5.3. FTIR 
La degradación del PBS y sus materiales compuestos así como la poca absorción de agua 
por parte de los materiales de GPE fue confirmada mediante FTIR.  
En el caso del GPE los espectros obtenidos para antes y después del tiempo de exposición 
a elevada humedad y temperatura son prácticamente iguales y no se observan variaciones en la 
banda de absorción de agua. Tampoco hay diferencias entre los materiales compuestos tratados 
con APPT y sin tratar, por lo que se confirma lo observado mediante las medidas de ganancia de 
peso. En la Figura 5.20 se muestran estos espectros. La matriz de GPE se comparó antes del 
envejecimiento y al cabo de 30 y 60 días, y los materiales compuestos se compararon antes del 
envejecimiento y al cabo de 60 días, con y sin tratamiento. En los materiales compuestos sí se 
debería ver una pequeña diferencia en la zona de absorción de agua, ya que estos incrementaron 
su peso en un 1.3%, aunque al ser una cantidad tan pequeña podría estar fuera del rango de 
detección del equipo. 
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Figura 5.20: Espectros FTIR del GPE y sus materiales compuestos antes y después del envejecimiento 
En cuanto a la matriz de PBS, en la Figura 5.21  se observa que los picos asociados a los 
enlaces C=O, a 1710 cm-1 y -C-O-C- a 1151 cm-1, disminuyen debido a un descenso del peso 
molecular y al deterioro de la estructura química debido a la hidrólisis [22]. También se observa 
un incremento de la banda de absorción de agua, en torno a 3500 cm-1, que se hace más notable a 
60 días que a 30. 
 
Figura 5.21: Espectros FTIR del PBS antes y después del envejecimiento 
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En los materiales compuestos de PBS, la mayor diferencia que se aprecia es un cambio 
considerable en la banda de absorción de agua (3500 cm-1), la cual aumenta considerablemente al 
cabo de los 60 días, como se muestra en la Figura 5.22 b). Esta absorbancia es mayor que la 
obtenida para el PBS solo, por lo que se comprueba que la presencia de las fibras contribuye a la 
absorción de agua. Sin embargo, la banda de los enlaces C=O, aumenta con el envejecimiento, 
Figura 5.22 c), cuando, debido a la hidrólisis, debería disminuir como en el caso del PBS. Esto 
sucede por la presencia de las fibras de lino, las cuales, en torno a 1700 cm-1, también presentan 
enlaces C=O (ver Figura 3.6). Además, entre 1650 y 1700 cm-1 existe otra banda de absorción de 
agua que se podría solapar con el pico del C=O, haciendo que este aumentara ligeramente y 
produciendo, sobre todo, su ensanchamiento. 
En cuanto al efecto del tratamiento APPT, no se observan diferencias significativas y la 
absorción de los materiales tratados y sin tratar es prácticamente la misma. No obstante, en la 
Figura 5.22 c) se observa un pequeño aumento en la banda de absorción de agua alrededor de 
1675 cm-1, en los materiales tratados con APPT al cabo de 60 días.  
 
Figura 5.22: Espectros FTIR de los composites de PBS antes y después del envejecimiento 
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5.5.4. PROPIEDADES MECÁNICAS 
Las propiedades mecánicas son los indicadores principales para evaluar la durabilidad de 
los materiales poliméricos. La influencia de la temperatura y la humedad en las propiedades 
mecánicas, así como el efecto del tratamiento APPT, se evaluaron mediante ensayos de tracción. 
Dada la resistencia del GPE frente a la humedad, los valores de resistencia tanto de los 
materiales compuestos como del GPE prácticamente no sufrieron variación hasta los 30 días de 
envejecimiento y tan solo perdieron cierta resistencia al cabo de los 60 días, lo que coincide con 
la máxima absorción de humedad por parte de los materiales, tal y como se muestra en la Figura 
5.23. A este tiempo de envejecimiento, la resistencia a tracción se ve menos perjudicada en los 
materiales tratados con APPT, lo que demuestra que la buena adhesión obtenida a causa del 
tratamiento es más duradera que en los materiales sin tratar. Al cabo de 2 días la resistencia de 
los composites aumenta considerablemente lo que se puede atribuir a un aumento de la 
cristalinidad debido a la temperatura y la humedad [18]. 
 
Figura 5.23: Resistencia a tracción de los materiales de GPE durante el tiempo de envejecimiento 
El GPE sin reforzar prácticamente no sufrió ninguna variación, si bien la humedad es 
lógico que no influyera por lo ya comentado anteriormente, la elevada temperatura debería haber 
aumentado su resistencia, ya que se favorece la movilidad de las cadenas, aumentando su 
cristalinidad. En cuanto al módulo de Young el GPE tampoco sufrió ninguna variación, como se 
puede observar en la Figura 5.24. Los materiales compuestos, prácticamente también mantienen 
los valores de módulo de Young obtenidos antes del envejecimiento.  
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Con todo esto se puede concluir que, tanto el GPE como sus materiales compuestos de 
lino, no se ven altamente afectados por las condiciones de envejecimiento desde el punto de vista 
de comportamiento mecánico. Se puede afirmar también que la condición de humedad a la que 
están sometidos estos materiales es menos severa que la inmersión en agua estudiada en el 
capítulo 4, bajo la cual el LDPE sufría cierta plastificación cuando era sometido a ensayos de 
flexión. 
 
Figura 5.24: Módulo de Young de los materiales de GPE durante el tiempo de envejecimiento 
En la Figura 5.25 se muestra el comportamiento a tracción del PBS y sus materiales 
compuestos. Lo más destacable es la gran diferencia que existe entre el comportamiento del PBS 
y el PBS reforzado con tejido de lino. El PBS, al cabo de 1 día de exposición a las condiciones 
de envejecimiento reduce su resistencia a tracción a una tercera parte y continúa disminuyendo 
hasta los dos días. Al octavo día no se pudieron realizar ensayos de tracción puesto que las 
probetas se rompían con tan sólo cogerlas o colocarlas en la máquina de ensayos. Este descenso 
en los valores de resistencia se puede atribuir a un efecto combinado entre la degradación por 
hidrólisis y la reducción del peso molecular consecuencia de las condiciones de envejecimiento 
[23]. El módulo de Young prácticamente no varió, si bien se puede considerar un ligero ascenso, 
que aumentaría la rigidez del PBS. 
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Figura 5.25: Propiedades mecánicas de los materiales de PBS durante el tiempo de envejecimiento 
Los materiales compuestos no perdieron resistencia hasta el octavo día, lo que indica que 
a pesar de que la absorción de agua por parte de estos materiales es mayor que la del PBS solo, 
las fibras de lino dificultan o retardan el proceso de hidrólisis que sufre la matriz. El módulo de 
Young de los composites aumentó con el tiempo de envejecimiento, haciéndose más notable este 
incremento al cabo de ocho días. Por lo tanto, al cabo de ocho días los materiales compuestos de 
PBS se vuelven más rígidos y menos resistentes. El tratamiento APPT no tiene influencia en las 
propiedades mecánicas, ya que éstas se verían afectadas si la absorción de humedad fuera mayor, 
y ya se ha demostrado que los valores de absorción de agua son similares tanto en los materiales 
tratados como sin tratar, debido a la buena adhesión que proporciona el tratamiento entre 
refuerzo y matriz. 
5.5.5. PROPIEDADES TÉRMICAS 
El efecto que provocan las elevadas condiciones de temperatura y humedad sobre los 
polímeros tiene que ver con la reorganización de las cadenas principales de éstos y el 
crecimiento esferulítico, lo que provoca variaciones en los valores de cristalinidad de los 
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materiales [18]. Mediante ensayos DSC se evaluaron estos cambios así como las variaciones de 
entalpía y temperatura de fusión. 
En la Figura 5.26 se muestran los diferentes DSC del GPE para cada tiempo de 
envejecimiento. Se observa que ya desde el primer día aparecen dos picos en lugar de uno, como 
tiene el GPE a tiempo cero. 
 
Figura 5.26: Ciclos de calentamiento DSC del GPE durante el envejecimiento 
Estos picos aparecen en torno a los 100 ºC, tal y como se muestra en la Tabla 5.3, por lo 
que se pueden atribuir a la pérdida de agua absorbida durante las condiciones de envejecimiento. 
Si se realiza un segundo barrido al final de todo el tiempo de envejecimiento, 60 días, se observa, 
en la Figura 5.27, que ese pico ya no aparece, ya que el agua se eliminó durante el primer barrido 
 
Figura 5.27: Segundo ciclo de calentamiento del GPE para 60 días de envejecimiento 
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La Tabla 5.3 muestra la evolución de la temperatura de fusión y de la cristalinidad del 
GPE bajo las condiciones de envejecimiento. La temperatura de fusión no sufre prácticamente 
variación mientras que la entalpía y, en consecuencia, la cristalinidad aumenta con la 
temperatura y la humedad. Esto es debido a la reorganización de las cadenas del polímero que 
facilitan la formación de nuevas zonas cristalinas por la liberación de energía a esas condiciones. 
Hay que tener considerar que el cálculo de la cristalinidad se ha realizado teniendo en cuenta el 
primer barrido de los materiales y por tanto el agua absorbida. Si este cálculo se realiza con el 
segundo barrido, se observa que la cristalinidad aumenta con respecto al GPE a t = 0, pero no de 
una manera tan notable. Por lo tanto se confirma que bajo las condiciones de humedad y 
temperatura establecida la cristalinidad aumenta mientras que la temperatura de fusión no sufre 
prácticamente variación. 
Tabla 5.3: Temperatura de fusión y cristalinidad del GPE durante el tiempo de envejecimiento 
t (días) 1er pico (ºC) Tm (ºC) ΔH (J/g) Cristalinidad (%) 
0 --------- 114 50 17 
1 98 116 73 25 
8 98 114 80 27 
30 99 114 93 32 
60 101 115 93 32 
602º barrido --------- 115 61 21 
 
En el caso de los materiales compuestos, además del pico correspondiente a Tm y al pico 
anterior a éste asociado al agua, aparece un segundo pico a 30 y a 60 días para los materiales sin 
tratamiento APPT y únicamente a 60 días en los materiales tratados con plasma. Todos estos 
picos de nuevo desaparecen si se realiza un segundo barrido por lo que de nuevo se asocian al 
agua absorbida. En primer lugar, en torno a los 100 ºC o un poco antes se evapora el agua 
superficial de los materiales, lo cual queda reflejado en el primer pico. El segundo pico, el cual 
se encuentra entre el de absorción de agua superficial y la temperatura de fusión, es debido al 
agua retenida por las fibras en el interior del material, que tiene que difundir a la superficie para 
ser evaporada y por eso ocurre más tarde. Cuando las fibras han sido tratadas con APPT, este 
fenómeno sólo ocurre a los 60 días, lo que indica que existe una buena adhesión entre tejido y 
matriz que evita que las fibras absorban humedad hasta los 30 días. Los valores de temperatura 
de cada pico y de cristalinidad se muestran en la Tabla 5.4. De nuevo la cristalinidad ha sido 
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calculada durante el primer barrido, por lo que se ha considerado el pico del agua lo que da lugar 
a ciertas variaciones en los resultados obtenidos. 
Tabla 5.4: Temperatura de fusión y cristalinidad de los composites de GPE durante el envejecimiento 
Material t 
(días) 
1er pico 
(ºC) 
2º pico 
(ºC) 
Tm 
(ºC) 
ΔH 
(J/g) 
Cristalinidad 
(%) 
GPE_lino_ST 
0 --------- --------- 117 41 20 
1 86 --------- 114 69 34 
8 98 --------- 114 70 34 
30 95 108 118 65 32 
60 95 108 118 55 27 
GPE_lino_APPT 
0 --------- --------- 113 44 22 
1 87 --------- 115 46 22 
8 98 --------- 114 64 31 
30 96 --------- 116 54 27 
60 95 107 116 63 30 
 
La cristalinidad del GPE, antes del envejecimiento, se ve ligeramente aumentada cuando 
es reforzado con el tejido de lino. Si se comparan las Tabla 5.3 y Tabla 5.4 se observa que pasa 
de un 17 a un 20%. En el capítulo 4 se observó que la cristalinidad del LDPE disminuía con la 
adición de las fibras cortas (Tabla 4.8), lo contrario que lo que se observa ahora. Esto puede ser 
debido a la orientación del refuerzo, aleatoria en el caso anterior y unidireccional en éste y al 
proceso de fabricación. Es lógico pensar que el carácter ordenado del tejido no impida la 
reorganización de cadenas del polímero como sí ocurría con las fibras cortas. En cuanto al 
proceso de fabricación, los composites de fibras cortas requerían de un mezclado con el LDPE 
de 40 minutos en una mezcladora de rotores, mientras que los fabricados con tejido 
unidireccional únicamente fueron calentados durante 15 min (ver epígrafe 3.4.2). 
Con respecto a la influencia de las condiciones de envejecimiento, se puede afirmar, que 
tanto para los materiales tratados con APPT como aquellos cuyas fibras no fueron tratadas, la 
temperatura de fusión se mantiene estable hasta los 60 días, mientras que la cristalinidad 
aumenta (al igual que ocurre con el GPE sin reforzar) hasta los 8 días de exposición y luego a 
partir de los 30 días disminuye ligeramente. El tratamiento APPT sólo afecta a las propiedades 
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superficiales del material por lo que la tendencia que se observa en la Figura 5.28 es la misma en 
los materiales tratados que sin tratar. 
 
 
Figura 5.28: Evolución de la temperatura de fusión y la cristalinidad de los materiales de GPE durante el envejecimiento 
El PBS y sus materiales compuestos se analizaron análogamente al GPE. Tras los DSC se 
observó que el pico anterior asociado al agua absorbida por el material también aparecía a t = 0, 
lo cual no ocurría en el GPE. En la Figura 5.29 se muestran los DSC obtenidos. 
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Figura 5.29: Ciclos de calentamiento DSC del PBS durante el envejecimiento 
Este pico poco marcado que aparece desde el principio se debe al proceso de fusión-
recristalización que sufre el PBS durante el calentamiento [24]. Sin embargo, a pesar de que a 8 
y 30 días no se observa, al cabo de 60 días se hace muy notable. Este doble pico endotérmico se 
atribuye a la formación de cristales laminares de diferente espesor [22]. Aparece también al 
inicio del calentamiento una temperatura de transición vítrea, la cual disminuye su valor y se 
hace más notable con el tiempo de envejecimiento, tal y como se muestra en la Tabla 5.5.  
Tabla 5.5: Temperatura de fusión, de transición vítrea y cristalinidad del PBS durante el tiempo de envejecimiento 
t (días) Tg (ºC) 1
er pico (ºC) Tm (ºC) ΔH (J/g) Cristalinidad (%) 
0 36 92 106 38 35 
1 36 96 106 51 46 
8 31 --------- 105 77 70 
30 30 --------- 101 25 23 
60 30 95 101 19 17 
 
Tras el tiempo de envejecimiento se observa un descenso en la temperatura de fusión. 
Esto es habitual cuando los poliésteres están bajo condiciones de elevada temperatura y humedad 
y es debido tanto a un cambio en la energía superficial de los cristales amorfos como a un 
descenso del espesor laminar [21]. La entalpía y la cristalinidad aumentan hasta los 8 días debido 
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al calentamiento, como ya se ha comentado, pero a partir de ahí sufre un descenso a causa del 
deterioro del material. 
El refuerzo con tejido de lino del PBS provoca de nuevo, al igual que en el caso del GPE, 
un aumento de la cristalinidad que varía de un 35 a un 43%. El efecto del tratamiento APPT se 
hace visible en la aparición de un segundo pico exotérmico, que para los materiales tratados 
aparece a los 60 días y en los materiales sin tratar ya se hace visible a los 30. En el caso de los 
composites de GPE, ocurría algo similar, sin embargo el pico que aparecía a los 30 días en los 
materiales sin tratamiento se mantenía hasta los 60 días. Y en este caso, al cabo de los 30 días 
desaparece. Sin embargo, tendría sentido asociar este pico al agua absorbida por las fibras, como 
en el caso anterior, ya que el comportamiento es muy similar y el tratamiento APPT también 
retrasa la absorción de agua por parte de las fibras hasta los 60 días y a una temperatura mayor 
que los materiales sin tratar. 
Tabla 5.6: Temperatura de fusión y cristalinidad de los composites de PBS durante el envejecimiento 
Material t 
(días) 
1er pico 
(ºC) 
2º pico 
(ºC) 
Tm 
(ºC) 
ΔH 
(J/g) 
Cristalinidad 
(%) 
PBS_lino_ST 
0 94 --------- 106 33 43 
1 85 --------- 105 34 44 
8 --------- --------- 107 59 76 
30 --------- 113 103 21 27 
60 --------- --------- 103 12 15 
PBS_lino_APPT 
0 92 --------- 106 33 42 
1 87 --------- 106 34 49 
8 --------- --------- 109 49 64 
30 --------- --------- 103 39 51 
60 --------- 118 102 12 15 
 
La evolución y comparación de todos los materiales de PBS a lo largo del tiempo de 
envejecimiento se resume en la Figura 5.30. La temperatura de fusión disminuye a partir de los 
30 días en todos los materiales por lo ya comentado anteriormente. Y la evolución de la 
cristalinidad tiene un comportamiento similar al de los materiales de GPE. Inicialmente crece y a 
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partir de los 30 días desciende debido, posiblemente, a que ya ha tenido lugar la total 
degradación del material. 
 
Figura 5.30: Evolución de la temperatura de fusión y la cristalinidad de los materiales de PBS durante el envejecimiento 
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5.6. CONCLUSIONES 
Los resultados obtenidos en este capítulo se pueden resumir en las siguientes 
conclusiones: 
- En comparación con otros tratamientos químicos, el tratamiento APPT mejora la 
resistencia interfacial de cortadura, IFSS, y las propiedades mecánicas de los materiales 
compuestos de LDPE y tejido unidireccional de lino. 
- Dado que el tejido de lino no contiene tantas impurezas como las fibras cortas, las 
mejoras obtenidas se deben a una mayor adhesión entre el tejido y la matriz propiciada 
principalmente por un aumento de la rugosidad del tejido que favorece el anclaje mecánico. 
- La resistencia a pelado entre el tejido de lino y las tres matrices estudiadas LDPE, GPE 
y PBS, mejora con el tratamiento APPT. 
- Las propiedades mecánicas de los materiales compuestos de lino y matrices “bio” 
demostraron una leve mejoría con el tratamiento aunque no tan marcada como en el caso de las 
fibras cortas. No obstante, la mayor adhesión entre tejido y matrices quedó demostrada mediante 
prácticamente la misma absorción de humedad de los materiales tratados que sin tratar. 
- Los materiales compuestos de GPE presentan una mayor durabilidad, frente a 
condiciones adversas de temperatura y humedad, que los materiales de PBS, debido a la 
tendencia a hidrolizarse que presenta el poliéster frente a la buena resistencia ante la humedad de 
una poliolefina. 
- Tanto en los composites de GPE como en los de PBS, se obtienen mejores propiedades 
mecánicas, tanto antes como después del envejecimiento, que las matrices solas.  
- La cristalinidad del GPE y del PBS aumenta con la adición del tejido unidireccional 
cuando no están sometidos a condiciones de envejecimiento. 
- La elevada temperatura favorece un incremento de la cristalinidad a lo largo de todo el 
tiempo de envejecimiento en el caso del GPE. En el PBS ocurre lo mismo hasta que comienza el 
deterioro del mismo que vuelve a disminuir al perder su integridad. 
- La temperatura de fusión del GPE y sus materiales compuestos prácticamente no se ve 
afectada por las condiciones de envejecimiento. Por el contrario, tanto el PBS como sus 
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composites, sufren un descenso en este valor, debido al deterioro del material que hace que la 
temperatura de transición vítrea también disminuya. 
- En consecuencia con la matriz de PBS se puede obtener un material compuesto con 
mayor resistencia reforzado con fibras de lino tratadas con APPT, sin perder su carácter 
biodegradable. 
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Capítulo 6:  
BIODEGRADACIÓN Y BIODETERIORO 
1.1. INTRODUCCIÓN 
La biodegradación de los materiales es una característica positiva, desde un punto de 
vista medioambiental, siempre y cuando tenga lugar al final de la vida en servicio de los mismos. 
Si la biodegradación sucede durante la vida útil de los materiales, se traduce en el fallo en 
servicio de los mismos, lo cual no es deseable. En este capítulo se estudiará la influencia que 
tienen los tratamientos de plasma (LPP y APPT) y la disposición de las fibras (aleatoria y 
unidireccional) en el biodeterioro de los materiales compuestos de matriz biodegradable (PBS) y 
lino como refuerzo, mediante el ensayo “soil burial”. Se evaluará también si las fibras de lino 
tienen algún efecto en el deterioro de materiales compuestos de matriz no biodegradable (GPE). 
Es necesario también analizar qué influencia tienen los tratamientos de plasma en la 
actividad bacteriana de las fibras de lino. Por un lado, cómo afectan a los microorganismos que 
ya de por sí están presentes en las fibras y que por lo tanto son anteriores al tratamiento, y por 
otro, como afecta la limpieza y deshidratación superficial provocada por estos tratamientos, al 
ataque de bacterias externas, posteriores, por tanto, al tratamiento. 
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1.2. SOIL BURIAL TEST 
El carácter biodegradable de los materiales compuestos de PBS se evaluó principalmente 
por la pérdida de peso de las muestras que fueron enterradas en macetas con tierra, la cual se 
mantuvo húmeda durante todo el tiempo que duró el ensayo, 150 días [1,2]. El procedimiento del 
soil burial test se realizó de acuerdo a la norma ASTM 5988-96 [3]. 
En la Figura 6.1 se observa que el PBS tarda más en degradarse que los materiales 
compuestos, por lo que la adición del lino acelera el proceso de biodegradación. Al cabo de 150 
días aún podían encontrarse entre la tierra restos de las probetas de PBS, mientras que los 
composites al cabo de 90 días habían desaparecido o se encontraban mezclados con la tierra en 
trozos pequeños, por lo que la última medida que se pudo realizar es la de 60 días. 
 
Figura 6.1: Pérdida de peso del PBS y de sus materiales compuestos durante el soil burial test 
No obstante, el deterioro del PBS, se hace patente ya visualmente al cabo del primer mes 
de ensayo. Su evolución se muestra en la Figura 6.2. 
El oscurecimiento que se observa se debe a que la limpieza de las probetas cuando son 
desenterradas es cada vez más difícil. Por un lado porque el material está debilitado y por otro 
porque al haber carencias de material en algunas zonas la tierra penetra y no se puede eliminar. 
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Figura 6.2: Fotografías del PBS enterrado durante los tiempos indicados 
Las micrografías obtenidas en el SEM muestran como a medida que avanza el tiempo del 
ensayo, el PBS se deteriora y comienzan a aparecer zonas carentes de material hasta su total 
deterioro, Figura 6.3. 
 
Figura 6.3: Micrografías del PBS enterrado durante los tiempos indicados 
Durante los primeros 13 días el PBS no sufre grandes variaciones de peso, sin embargo, 
los materiales compuestos han perdido ya en torno a un 10% de su peso. El proceso es más 
acelerado cuando se trata de los composites reforzados con tejido unidireccional que con la fibra 
corta de lino. Si la presencia de las fibras acelera el proceso de biodegradación [2], tiene sentido 
que en aquellos materiales en los que la matriz tiene una mayor superficie de contacto con las 
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fibras, el proceso de deterioro sea aún más rápido. Si bien todos los materiales compuestos se 
pudieron evaluar a los 60 días de ensayo, la pérdida de peso entre materiales compuestos de 
tejido unidireccional y de fibras cortas difería mucho entre sí. EL PBS, a partir de los 60 días, 
pierde peso de una manera más lenta, de manera que la pérdida obtenida a los 60 días es 
prácticamente igual que al cabo de 150 días. En la Tabla 6.1 se pueden observar los máximos 
valores de pérdida de peso para cada material. Los materiales compuestos han perdido más peso 
al cabo de 60 días que el PBS transcurridos 150 días, que ha sufrido un descenso de peso de en 
torno a un 47%, lo que está en línea con estudios anteriores [4,5]. 
Tabla 6.1: Máxima pérdida de peso alcanzada por cada material 
t(días) Pérdida de peso (%) 
 PBS PBS-FC-ST PBS-FC-LPP PBS-FL-ST PBS-FL-APPT 
60 41.24±4.19 54.93±5.33 60.46±1.38 84.03±4.90 68.56±4.74 
150 47.09±1.64     
 
A la vista de la Tabla 6.1 también se hace patente la diferencia existente entre los 
materiales compuestos de fibra larga unidireccional y fibras cortas. 
El efecto de los tratamientos de plasma también tiene su influencia. Las fibras cortas de 
lino se trataron con LPP y el tejido unidireccional con APPT tal y como se realizó en los 
capítulos 4 y 5, respectivamente. En los materiales reforzados con fibra corta la influencia del 
tratamiento no es significativa. Sin embargo, en los materiales con tejido unidireccional, que son 
los que antes se biodegradan, la diferencia entre los materiales tratados y sin tratar es evidente. 
Dado que el deterioro de los materiales es consecuencia de la humedad a la que están sometidos 
durante el enterramiento, una menor absorción de la misma se traduciría en un deterioro más 
lento. De nuevo se comprueba que la buena adhesión entre la matriz de PBS y el tejido 
unidireccional evita que el agua penetre y que la pérdida de peso de estos materiales sea más 
lenta. 
En la Figura 6.4 se observa el proceso de degradación de los materiales compuestos de 
PBS y fibra corta sin tratar. A los sesenta días, la pérdida del 55% de peso se nota principalmente 
en el espesor de la muestra. 
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Figura 6.4: Fotografías del PBS re forzado con fibra corta de lino sin tratar durante el soil burial test 
En las micrografías de SEM de estos materiales, Figura 6.5, se observa como antes del 
enterramiento lo que se ve es la superficie del PBS, sin embargo a medida que aumenta el tiempo 
de ensayo el material se degrada, se pierde PBS en la superficie y se ven perfectamente las 
fibras. 
 
Figura 6.5: Micrografías del PBS reforzado con fibra corta de lino sin tratar durante el soil burial test 
En el caso de los materiales tratados con LPP, las imágenes son muy similares. 
Visualmente el deterioro se manifiesta por reducción del espesor, cambio en el color y tierra 
adherida en la superficie, tal y como se muestra en la Figura 6.6. 
     Antecedentes y objetivos 
 
204 | Durabilidad y biodeterioro de NFRP’s: Efecto de tratamientos de plasma 
 
Figura 6.6: Fotografías del PBS re forzado con fibra corta de lino tratado con LPP durante el soil burial test 
Las micrografías de la Figura 6.7 muestran de nuevo la pérdida del PBS que deja al 
descubierto las fibras al cabo de treinta días. En este caso, al estar las fibras tratadas con LPP, se 
observa una mejor adhesión con la matriz de PBS. 
 
Figura 6.7: Micrografías del PBS reforzado con fibra corta de lino tratado con LPP durante el soil burial test 
Los materiales reforzados con tejido unidireccional, como ya se ha comentado, son los 
más perjudicados y al cabo de sesenta días han perdido en torno a un 85% de su peso .En la 
Figura 6.8 se observa que prácticamente lo único que queda de la muestra inicial es el tejido de 
lino, totalmente deteriorado. 
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Figura 6.8: Fotografías del PBS reforzado con tejido unidireccional de lino sin tratar durante el soil burial test 
Las diferencias existentes entre los materiales compuestos de tejido unidireccional de lino 
sin tratar antes y después del ensayo se pueden ver con total claridad a través de las micrografías 
de SEM de la Figura 6.9. La micrografía correspondiente a 0 días es similar a las de los 
materiales reforzados con fibras cortas, pues solo se ve la superficie del PBS. Pero a medida que 
avanza el tiempo de ensayo, la matriz desaparece y se hacen visibles las fibras de lino del tejido 
orientado. 
 
Figura 6.9: Micrografías del PBS reforzado con tejido de lino unidireccional sin tratar durante el soil burial test 
Por último, los materiales reforzados con fibras largas de lino tratadas con APPT, 
presentaron menor pérdida de peso que sus homólogos sin tratar, en torno a un 70%. Esta 
diferencia, es evidente observando la Figura 6.10. A los 60 días se observa que queda más PBS 
entre las fibras de lino que en el caso anterior, probablemente debido a una mejor adhesión del 
polímero con el tejido a causa del tratamiento de plasma.  
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Figura 6.10: Fotografías del PBS re forzado con tejido unidireccional de lino tratado con APPT durante el soil burial test 
Las micrografías de la Figura 6.11 muestran claramente el PBS que aún está presente 
tanto a 30 como a 60 días y una mejora en la adhesión con respecto a los materiales reforzados 
con tejido sin tratar que se ven en la Figura 6.9. 
 
Figura 6.11: Micrografías del PBS reforzado con tejido de lino unidireccional tratado con APPT durante el soil burial test 
Tanto el GPE como sus materiales compuestos de fibra corta y tejido unidireccional de 
lino, tratados y sin tratar, fueron sometidos al mismo ensayo durante el mismo periodo de tiempo 
que los materiales de PBS.  El GPE no es un material biodegradable, por lo tanto no se esperaba 
variación alguna en su peso. Como ya se ha visto en los capítulos anteriores, a pesar de la 
resistencia frente a la humedad del polietileno, sus materiales compuestos sí absorben cierta 
humedad, sobre todo debida a las fibras naturales, por lo que su peso podría aumentar. No 
obstante las muestras desenterradas eran secadas en una estufa de vacío para que esos ligeros 
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aumentos de peso debidos a la humedad absorbida no se tuvieran en cuenta y sólo se considerase 
la variación por pérdida de material. 
Los materiales compuestos de fibra corta y el GPE sin reforzar, no sufrieron cambios 
dimensionales ni de peso transcurridos los 150 días. Pero los materiales de fibra larga si 
sufrieron una pequeña modificación. Aquellos cuyas fibras fueron tratadas con APPT sufrieron 
una pérdida de material de entorno al 4% y los que no fueron tratados perdieron un 6% de peso, 
al cabo de los 150 días. No son valores significativos pero demuestran de nuevo que el tejido 
tiene mayor influencia en degradación que las fibras cortas y que el tratamiento de plasma retrasa 
el proceso. Esta pérdida no era apreciable a simple vista, pero a través de las micrografías de 
SEM se observó como en determinadas zonas las fibras de lino aparecían superficialmente sin 
estar recubiertas por GPE, como se muestra en las Figura 6.12 yFigura 6.13 para el tejido de lino 
sin tratar y tratado con APP, respectivamente. Estas últimas aparecen más recubiertas por el GPE 
que las que no fueron tratadas, por lo que se observa cierta influencia positiva del tratamiento 
APPT. 
 
Figura 6.12: Micrografías del GPE reforzado con tejido de lino unidireccional sin tratar durante el soil burial test 
 
Figura 6.13: Micrografías del GPE reforzado con tejido de lino unidireccional APPT durante el soil burial test 
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1.3. ACTIVIDAD BACTERIANA 
1.3.1. ESTUDIO DE MICROORGANISMOS EXISTENTES EN LAS FIBRAS DE 
LINO 
La existencia de microorganismos propios de las fibras de lino se confirmó tras observar 
el crecimiento de las colonias microbianas en las placas de agar (según procedimiento descrito 
en el epígrafe 3.4.3.2.). Se pudo observar también diferencias en tamaño, volumen, forma y 
densidad de las colonias, lo que sugiere la presencia de una combinación de organismos 
diferentes (bacterias, hongos, etc.) en las fibras de lino que serán usadas como refuerzo de 
materiales compuestos, por lo que se confirma que son susceptibles de sufrir biodeterioro. En la 
Figura 6.14 se muestran las diferentes morfologías de colonias. 
 
Figura 6.14: Diferentes morfologías en las colonias formadoras encontradas en las fibras de lino 
En cuanto a las diferencias encontradas entre unas muestras y otras cabe destacar el 
efecto de los tratamientos de plasma, tanto del tratamiento APPT en el tejido unidireccional, 
como del LPP en las fibras cortas. En ambos casos, se observa, en la Figura 6.15, que tras el 
tratamiento de plasma el número de colonias se reduce drásticamente. 
Resultados y discusión      
 
209 | Cap. 6  
 
Figura 6.15: Variación cualitativa del número de colonias formadoras en función del tipo de fibras y del tratamiento de 
plasma 
Mediante un programa de análisis de imagen se realizó el contaje de colonias formadoras 
[6], y se verificó que el número de éstas se reducía a la mitad tras los tratamientos de plasma.  
 
Figura 6.16: Variación del número de colonias formadoras en función del tipo de fibra y tratamiento de plasma 
En la Figura 6.16, se observan los resultados y se confirma la eficiencia de los procesos 
de plasma, provocando la limpieza de las fibras y eliminando parte de los microorganismos pre-
existentes. Donde no se observó prácticamente variación fue en el porcentaje de materia 
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biológica tanto inicial como después de los tratamientos de plasma, entre las fibras cortas y el 
tejido de lino.  
Por tanto, dadas las características biológicas de las fibras naturales, cabe esperar que, 
cuando actúen como refuerzo de materiales compuestos, dependiendo del método de fabricación 
de los mismos y bajo determinadas condiciones de temperatura y humedad, puedan sufrir 
biodeterioro. Sin embargo la efectiva limpieza y eliminación de una cierta cantidad de 
microorganismos mediante los tratamientos de plasma de las fibras, podrá reducir este deterioro 
y prolongar la vida del material compuesto. 
Las muestras objeto de estudio fueron también analizadas mediante SEM y se comprobó 
lo ya comentado pero con una mayor diferencia entre las fibras cortas y el tejido. 
 
Figura 6.17: Micrografias de las fibras cortas de lino sin tratamiento 
En la Figura 6.17 se observan dos micrografías correspondientes a las fibras cortas de 
lino antes del tratamiento de plasma y se comprueba la presencia de microorganismos inherentes 
a las fibras. Tras el tratamiento LPP, las fibras quedan más limpias y es más difícil encontrar 
zonas con microorganismos, sin embargo, tal y como se comprobó mediante contaje por imagen, 
no todos son eliminados y se pueden observar aunque de manera más dispersa, Figura 6.18. 
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Figura 6.18: Micrografias de las fibras cortas de lino tras el tratamiento LPP 
El análisis mediante SEM del tejido unidireccional sí presenta leves diferencias con 
respecto a las fibras cortas pareciendo haber menos microorganismos en el tejido que en las 
fibras cortas. Sin embargo, la presencia de microorganismos se hace patente y muestra de ello es 
la Figura 6.19, donde se muestran pequeñas colonias de microorganismos.  
 
Figura 6.19: Micrografias del tejido unidireccional de lino sin tratamiento 
Tras el tratamiento APPT, las fibras quedan prácticamente limpias como se observa en la 
micrografía de la izquierda de la Figura 6.20, aunque de nuevo se pueden observar algunos 
microorganismos como en la micrografía de la derecha, aunque no son encontradas colonias de 
una manera generalizada. 
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Figura 6.20: Micrografias del tejido unidireccional de lino tras el tratamiento APPT 
1.3.2. ESTUDIO DE LA DEGRADACIÓN DE LOS MATERIALES POR 
BACTERIAS (CELLULOMONAS) 
Durante este experimento tanto las fibras de lino, como los materiales compuestos de 
PBS se expusieron al ataque de las bacterias Cellulomonas. De esta manera se analizó el efecto 
del tipo de fibra, de los tratamientos de plasma y de la presencia de la matriz en el deterioro de 
los materiales por acción de estas bacterias. 
1.3.2.1. Estudio del halo de inhibición 
Tras la colocación de una muestra de cada material en las placas de agar sembradas en 
césped con la disolución bacteriana, se evaluó la presencia de un halo de inhibición que pudiera 
estar provocado por los tratamientos de plasma o por la presencia del polímero PBS.  
En ninguno de los casos se observó la formación clara de un halo de inhibición, ni en las 
fibras aisladas, tratadas y sin tratar, tal y como se muestra en la Figura 6.21, ni en los materiales 
compuestos, mostrados en las Figura 6.22 y Figura 6.23, para los materiales compuestos 
reforzados con fibras cortas y con tejido unidireccional, respectivamente. 
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Figura 6.21: Estudio del halo de inhibición en el crecimiento de Cellulomonas del tejido unidireccional de lino sin tratar y 
con APPT 
En el caso de los materiales compuestos, es lógico no encontrar diferencias debidas al 
tratamiento, puesto que éste está realizado sobre las fibras que ya están embebidas en la matriz 
de PBS y por lo tanto, las bacterias sólo tendrían acceso a las fibras a través del polímero. Sin 
embargo, los laterales de las muestras colocadas en las placas de agar, no están tan recubiertos de 
polímero, principalmente en el caso de los composites de fibra larga debido a su proceso de 
fabricación (ver epígrafe 3.4.2) y podrían quedar fibras de lino expuestas debido al corte, en 
ambos materiales, que las bacterias podrían atacar preferentemente. Por lo tanto, en vez de 
observar un halo de inhibición, se puede apreciar una concentración de colonias de Cellulomonas 
en el contorno de las muestras colocadas en las placas de agar. En el material que más se aprecia 
este efecto es en el composite de fibras cortas tratado con LPP. 
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propio tratamiento de imagen para el contaje, por lo que el SEM proporcionará información 
relevante para aceptar esta hipótesis. 
 
Figura 6.25: Contaje de Cellulomonas en función del tipo de material 
Si se analiza ahora el comportamiento de los materiales compuestos, se observa como 
conclusión más destacable, que la presencia de Cellulomonas es menor en todos los composites 
que en las fibras aisladas. Esto era de esperar ya que, debido a su química y morfología, el PBS 
actúa como barrera y dificulta el acceso de las bacterias hacia las fibras, quedándose en la 
superficie. Por este motivo, al evaluar la adhesión de las bacterias sobre el polímero de PBS, se 
observó una adhesión similar a la de los composites. El efecto de los tratamientos de plasma en 
los materiales compuestos no es concluyente debido a que está realizado sobre las fibras 
embebidas en la matriz y el contaje se realizó sobre la superficie del composite, donde 
únicamente hay PBS. 
El análisis mediante SEM complementa los datos obtenidos mediante contaje,  pudiendo 
evaluar la formación de biofilms. Además, permite evaluar la sección transversal de los 
composites, lugar donde las fibras están más expuestas y donde es posible hacer una 
aproximación sobre la influencia de los tratamientos de plasma. 
En la Figura 6.26 se observan las micrografías correspondientes a las fibras cortas de lino 
sin tratar expuestas a la disolución bacteriana. Se aprecian zonas prácticamente limpias con 
bacterias aisladas como en el caso de la micrografía a) y otras zonas con colonias mucho más 
pobladas como en las micrografías b) o d). 
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Figura 6.29: Micrografías del tejido unidireccional del lino tratado con APPT expuesto a Cellulomonas 
Los resultados obtenidos en las fibras aisladas revelan, por tanto, que el tratamiento no 
impide la adhesión de las bacterias e incluso la favorece. Esto está en línea con el efecto de 
limpieza que los tratamientos de plasma tienen sobre las fibras de lino. Al eliminar las ceras y 
lípidos superficiales, tal y como se demostró mediante análisis de XPS en el capítulo 4 (epígrafe 
4.4.4.), los componentes principales de las fibras naturales, celulosa, hemicelulosa y lignina, 
quedan más expuestas al ataque bacteriano. Por consiguiente, los tratamientos de plasma son 
efectivos a nivel biocida con los microorganismos inherentes a las fibras pero no preventivos 
frente al ataque bacteriano posterior al tratamiento. 
Teniendo en cuenta esto último es necesario comprobar si la matriz de PBS protege a las 
fibras de refuerzo del ataque bacteriano. En primer lugar es necesario analizar el comportamiento 
del PBS frente a las Cellulomonas. En la Figura 6.25 se muestra que la presencia de las fibras 
reforzando el PBS no afecta en la adhesión de las bacterias sobre estos materiales y que el 
número de colonias es similar en los composites reforzados con fibras que en el PBS. Sin 
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embargo al analizar el PBS mediante SEM se observó que era muy difícil encontrar colonias de 
bacterias y únicamente se encontró alguna bacteria aislada como se observa en la Figura 6.30 b). 
 
Figura 6.30: Micrografías de la matriz de PBS expuesto a Cellulomonas 
En la micrografía a) se observa una superficie lisa de PBS aparentemente sin daño, pero 
en la b) la superficie del PBS no es la del material original, si la comparamos por ejemplo con la 
observada en la Figura 6.3, por lo que parece que en determinadas zonas la bacterias tiene una 
leve capacidad de deteriorarlo pero no de adherirse a él. Se espera, por tanto, que en la superficie 
de todos los materiales compuestos ocurra algo similar y no se observe un gran número de 
colonias adheridas pero si quizá algo de deterioro superficie. 
La Figura 6.31 muestra una micrografía de cada tipo de composite pero en todos ellos se 
observan superficies ligeramente deterioradas y con presencia de Cellulomonas aisladas sin 
formación de biofilm. 
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Figura 6.31: Micrografías de los materiales compuestos de PBS de a) fibra corta sin tratar, b) fibra corta con LPP, c) 
tejido unidireccional sin tratar y d) tejido unidireccional con APPT 
Se aprecia también, que las superficies de los materiales con fibras largas sufren más 
deterioro que las de los materiales de fibras cortas, posiblemente debido a la continuidad del 
tejido a lo largo de todo el material, que hace que haya una mayor superficie de fibras expuestas 
al deterioro. A pesar de esto, tanto en los materiales de fibras cortas como en los de tejido 
unidireccional, se observó que en las zonas donde había deterioro en la superficie y por tanto un 
fácil acceso a las fibras de lino, se formaron colonias de bacterias tal y como se muestra en la 
Figura 6.32. Por lo tanto se deduce que efectivamente el PBS es una barrera frente al ataque 
bacteriano pero en cuanto éste es deteriorado las bacterias pueden colonizar el material. Por este 
motivo se realizó también un estudio mediante SEM del corte transversal de las piezas donde las 
fibras de lino quedan a la vista. 
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1.4. CONCLUSIONES 
 Tras el análisis de los resultados expuestos en este capítulo, se pueden extraer las 
siguientes conclusiones: 
- La adición de fibras de lino acelera el proceso de biodegradación aeróbica del PBS 
cuando es sometido al “soil burial test”. Este proceso se ve aún más favorecido con la presencia 
del tejido unidireccional que con las fibras cortas debido a una mayor continuidad de la 
superficie de las fibras capaz de absorber humedad. 
- El efecto de los tratamientos de plasma se hace notable en los materiales compuestos 
reforzados con tejido unidireccional ralentizando el proceso de biodegradación debido a una 
mejor adhesión con la matriz. En los materiales reforzados con fibras cortas este efecto es 
inapreciable. 
- Se confirma el carácter 100% biodegradable del PBS y el no biodegradable del GPE, no 
sufriendo prácticamente variación alguna de peso al cabo de 150 días. 
- Se confirma la presencia de contenido biológico inherente a las fibras de lino tanto en 
las fibras cortas como en el tejido unidireccional, capaz de proliferar en las condiciones 
adecuadas. 
- Los tratamientos de plasma ejercen una acción biocida sobre los microorganismos pre-
existentes en las fibras de lino, ralentizando el futuro deterioro de las mismas y de sus 
composites. 
- Por el contrario, los tratamientos de plasma, debido al efecto de limpieza y eliminación 
de sustancias hidrofóbicas de las superficies de las fibras, no inhiben el ataque de 
microorganismos posteriores al tratamiento, incluso lo favorecen debido a que la celulosa y otros 
componentes de las fibras naturales quedan más expuestos. 
- El PBS actúa como barrera frente al deterioro de las fibras debido a las bacterias. Sin 
embargo, dado su carácter biodegradable es susceptible de sufrir cierto deterioro superficial. En 
las zonas en las que ha sufrido deterioro las bacterias tienen acceso y lo colonizan. 
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Capítulo 7:  
CONCLUSIONES GENERALES 
 
El objetivo fundamental de esta Tesis Doctoral ha sido la obtención de materiales 
compuestos de matriz polimérica reforzados con fibras naturales, con buenas propiedades 
mecánicas, buena durabilidad y resistencia a la humedad, tratando de solventar, con tratamientos 
de plasma, los problemas inherentes a este tipo de materiales: débil interfase entre refuerzo y 
matriz y biodeterioro causado por la presencia de microorganismos. De esta manera se recurre a 
un tratamiento libre de residuos químicos, rápido y eficaz que permite la obtención de un 
material respetuoso con el medio ambiente durante todo su ciclo de vida. 
Tras los resultados obtenidos en cada capítulo, se han recopilado una serie de 
conclusiones parciales que pueden ser resumidas, de manera general, a continuación: 
- Los polímeros utilizados como matrices de los materiales compuestos, LDPE, GPE y 
PBS han experimentado una mejora en sus propiedades mecánicas cuando son reforzados con 
fibras naturales de lino y coco. El beneficio es más notable cuanto mayor es el contenido de 
celulosa de la fibra, por lo que el lino ha proporcionado mejores resultados que el coco. Este 
incremento de propiedades es aún mayor cuando se emplea un tejido unidireccional en el que las 
fibras están orientadas en la dirección del esfuerzo aplicado. 
- La composición de las fibras naturales no sólo afecta a las propiedades mecánicas que  
confieren al material del que son refuerzo, sino que afectan a su carácter más o menos hidrofílico 
y a sus procesos de descomposición. La fibra de coco, presenta una mayor tendencia a la 
absorción de agua, que reduce su durabilidad frente a condiciones adversas de temperatura y 
humedad, perdiendo mayor cantidad de lignina, produciendo un descenso en sus propiedades 
mecánicas. El proceso de descomposición de los materiales compuestos de coco requiere menos 
energía de activación que sus homólogos de lino e incluso que el LDPE solo. 
- La estimación del tiempo de vida de los materiales arroja resultados que están en línea 
con lo expuesto anteriormente. El tiempo de vida estimado de los materiales compuestos de lino 
con respecto al LDPE aumenta notablemente, jugando un papel importante la cantidad de 
refuerzo, ya que los composites con un 30% de fibra la aumentan aún más con respecto a los del 
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20%. También se observa un ligero incremento del tiempo de vida cuando se realiza el 
tratamiento LPP sobre las fibras. En el caso de los materiales compuestos de fibras de coco, su 
estimación de tiempo de vida es inferior a la del LDPE, de nuevo encontrando un incremento 
cuanto mayor es el contenido de fibra. Sin embargo, no se observan diferencias significativas al 
realizar el tratamiento de plasma sobre éstas fibras. 
- Las matrices de carácter “bio” empleadas representan una alternativa sostenible a los 
polímeros convencionales con buenas propiedades mecánicas y buena durabilidad, como en el 
caso del GPE. El PBS, debido a su carácter biodegradable tiene una menor durabilidad en 
condiciones de elevada humedad debido a su facilidad de hidrólisis, pero muy buenas 
propiedades mecánicas en condiciones normales, por lo que ambas matrices son alternativas 
potenciales dependiendo de la aplicación futura. 
- Los tratamientos de plasma modifican la superficie de las fibras aumentando su 
mojabilidad mediante la eliminación de capas superficiales de débil cohesión de ceras y lípidos. 
Esta limpieza superficial provoca una mejor adhesión entre las fibras y las matrices que favorece 
la transmisión de esfuerzos y, por lo tanto, se traduce en una mejora de las propiedades 
mecánicas. El aumento de propiedades mecánicas debido al efecto de los tratamientos de plasma 
se hace más patente en los materiales compuestos de fibras cortas que en los que están 
reforzados con tejido unidireccional, debido principalmente a que en éste último las fibras ya han 
pasado por procesos industriales que han podido eliminar parte de la suciedad. Sin embargo, se 
ha comprobado, mediante ensayos de pelado y pull-out, que la adhesión entre las matrices y el 
tejido unidireccional de lino aumenta con el tratamiento APPT. 
- La buena unión creada entre fibras y matriz a causa de los tratamientos de plasma, actúa 
como barrera frente a la absorción de humedad por parte de las fibras naturales en condiciones 
de elevada humedad. 
- Asimismo, los tratamientos de plasma tienen cierto carácter biocida que elimina gran 
parte de los microorganismos presentes en las fibras, evitando la degradación de éstos debido al 
biodeterioro. No obstante, la limpieza de las fibras producida por el tratamiento deja más 
expuesta a la fibra frente a un ataque microbiano posterior al tratamiento, por lo que en estos 
casos la matriz del composite juega un papel muy importante como barrera frente a los 
microorganismos. El carácter 100% biodegradable del PBS, confirmado mediante el “soil burial 
test”, hace que esta matriz se vea ligeramente dañada por la acción de las bacterias, por lo que 
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una matriz no biodegradable, como el GPE, sería una mejor elección en caso de que los 
materiales fuesen a estar expuestos a este tipo de ataque. 
- La adición de las fibras de lino acelera el proceso de biodegradación aeróbica bajo tierra 
húmeda del PBS. Este proceso se ve más favorecido cuando el refuerzo de los composites es 
tejido unidireccional, debido a que hay una mayor superficie de fibras capaz de absorber 
humedad que acelera el proceso de hidrólisis del poliéster. El efecto de los tratamientos de 
plasma, se hace, por lo tanto, más evidente en estos casos, en los que la barrera frente a la 
humedad es de vital importancia. En consecuencia, los composites reforzados con tejido 
unidireccional de lino que fueron tratados con APPT, tardaron más tiempo en biodegradarse y la 
pérdida de peso fue más lenta.  
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La realización del presente trabajo de Tesis Doctoral ha permitido la obtención de 
materiales compuestos con buenas propiedades mecánicas respetuosos con el medio ambiente, 
desde las etapa inicial de obtención de materias primas (refuerzos de fibras naturales y matrices 
biodegradables o provenientes de fuentes renovables), pasando por la fabricación del material, 
empleando tratamientos superficiales de plasma, necesarios para mejorar las propiedades del 
mismo, que no generan residuos químicos y por último llegar al final de la vida útil del material 
pudiendo optar por el reciclaje o la biodegradación. Este hecho abre una vía de trabajo para la 
consecución de la obtención de materiales compuestos de carácter “bio” que puedan ser 
competitivos con sus homólogos de fibras y matrices sintéticas.  
A continuación se proponen una serie de líneas de investigación imprescindibles para 
continuar con el desarrollo de la optimización y fabricación de este tipo de materiales: 
- Fabricación de materiales laminados multicapa de forma que el tejido natural pueda 
orientarse y cubrir todas las direcciones analizando las propiedades mecánicas y su 
resistencia a impacto. 
- Combinar en un mismo material distintos tipos de fibras naturales, de manera que 
exista un compromiso entre las propiedades que mejora cada una. 
- Realizar un proceso de reciclado de los materiales anteriores, mediante un proceso 
de triturado o molienda, volviendo a fabricar materiales compuestos, ya sin fibras 
orientadas, y analizar sus nuevas propiedades para una aplicación específica. 
- Modificar la matriz termoplástica, en lugar de realizar tratamientos superficiales 
sobre las fibras naturales, mediante la adición de compuestos presentes en las fibras 
naturales como son la celulosa y la lignina, de modo que se pueda conseguir una 
mayor afinidad química entre la matriz termoplástica y el refuerzo natural. 
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- Estudiar el biodeterioro por acción de microorganismos, de materiales compuestos 
de matriz no biodegradables como el PE. 
- Estudiar la contaminación biológica de estos materiales a través de otras bacterias u 
hongos patógenos para el organismo humano, de modo que se puedan conseguir 
materiales compuestos naturales antibacterianos. 
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